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ÉVALUATION D U POTENTIEL D E LA SÉQUESTRATION MINÉRAL E D U CO2 
PAR DES RÉSIDUS E T SOUS-PRODUITS INDUSTRIEL S À POUVOIR ALCALIN S 
Shkelzen BEQIR I 
RÉSUMÉ 
De no s jours , le s activité s industrielle s de s alumineries , de s aciéries , e t de s cimenterie s 
produisent de s quantité s trè s importante s d e résidu s e t de sous-produit s alcalins . Un e parti e 
de ce s sous-produit s es t utilisé e dan s d'autre s domaine s tel s qu e la  constructio n e t 
l'hydrométallurgie, mai s de s million s d e tonne s son t stockée s su r de s terrains , présentan t 
ainsi u n risque pour l'environnement . Ce s résidus peuvent êtr e utilisés par ces industries afi n 
de séquestre r l e CO2 . I l exist e plusieur s technique s d e séquestratio n d u CO2 . C e mémoir e 
aura pour but d'étudie r le s possibilités de séquestration d u CO2 par des résidus alcalins issu s 
d'un larg e spectre d'activités industrielles . 
Des essai s d'adsorptio n d u CO 2 d e 2 4 e t 4 8 heure s e n cuvé e on t ét é réalisé s su r de s 
échantillons d e boue s rouge s humide s e t sèches , de s scorie s FP , FAÉ, H F e t des poussière s 
de fou r e t cendre s volante s d e cimenteries . Tou s le s essai s ont  ét é réalisé s dan s de s 
conditions opératoires ambiantes (température 20-22°C, pression atmosphérique ambiante) . 
Des test s d e p H e t conductivit é on t ét é effectué su r tous le s échantillons afi n d'étudie r leur s 
évolutions lor s les deux séries d'essais . 
Les résultat s obtenu s lor s le s essai s d e 2 4 heures on t démontr é qu e troi s résidu s alcalin s s e 
sont démarqués pa r leur s hauts potentiels de séquestration d u CO2 : 
• le s scories HF :  65 kg de C02/t de scories; 
• le s scories FP :  59 kg de C02/t de scories; 
• le s poussières de fours d e cimenteries (CKD) :  47 kg de C02/t de CKD. 
En revanche , le s résultat s obtenu s lor s le s essais d e 48 heure s ont  démontr é qu e le s même s 
résidus alcalin s permettraien t un e séquestratio n plu s important e d u CO 2 selo n le s 
performances suivante s : 
• le s scories FP :  107 kg de C02/t de scories; 
• le s scories HF :  84 kg de C02/t de scories; 
• le s poussières de fours de cimenteries (CKD) :  79 kg de C02/t de CKD. 
Mots-clés :  séquestration , CO2 , boue s rouges , scories , CKD , cendre s volante s de s 
cimenteries 
EVALUATION O F TECHNICAL POTENTIA L O F THE CO2 MINERAL 
SEQUESTRATION B Y ALCALINE INDUSTRIA L WASTE S 
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ABSTRACT 
Nowadays, th e industria l activitie s ofaluminum , steel , an d cémen t produc e 
large quantifie s o f alkali s residues . A  par t o f thès e residue s ar e use d i n othe r area s suc h a s 
construction an d hydrometallurgy , bu t million s o f ton s ar e stored i n area s posin g a  risk  t o 
environment. Thès e residue s ca n b e use d b y thès e industrie s t o sequeste r th e CO2 . Severa l 
techniques o f CO 2 séquestratio n exist . The purpos e o f thi s master' s thesi s i s t o explor e th e 
possibilities o f CO 2 séquestratio n b y alkalis residue s fro m a  wid e spectru m o f industrial 
activities. 
The batch absorptio n o f CO2 of 24 and 48 hours CO2 absorption batc h test s were performe d 
on sample s of we t an d dr y re d niud , electri c ar c fumac e (EAF) , Poch e fumac e (PF) , blas t 
fumace (BF ) slags , cernen t kil n dus t an d fly  ash . Ail test s ar e performe d i n environment 
operating condition s (températur e 20-22° C ambient, atmospheri c pressure) . Tests o f p H 
and conductivity wer e performe d o n ai l sample s to stud y thei r évolutio n i n the tw o set s o f 
tests. 
The results obtained durin g testing were 24 hours demonstrated tha t three residues alkal i ar e 
separated by high potential fo r CO2 séquestration: 
• Sla g BF: 65 kg CO2 /1 slag; 
• Sla g PF: 59 kg CO2 /1 slag; 
• Th e cément kiln dus t (CKD) : 47 kg of CO2 per tonne of CKD. 
However, th e result s obtaine d durin g testin g o f 4 8 hours showe d tha t th e sam e alkali s 
residues allow a greater séquestration of CO2 by following performances : 
• Sla g PF: 10 7 kg C 0 2 /t slag ; 
• S lagBF:84kgC02/ t s lag ; 
• Th e dust céments kiln dus t (CKD): 79 kg of CO2 per tonne of CKD. 
Keywords: séquestration, CO2, red mud, stee l slags , CKD, fly ash 
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INTRODUCTION 
Problématique :  impact de s activités industrielle s 
L'activité industriell e mondial e augment e san s cess e anné e aprè s année . L e bie n êtr e de s 
millions d e personne s partou t dan s l e mond e e n dépend . Toutefois , l'industri e n' a pa s cré é 
seulement d e l a richesse , ell e a  engendr é auss i plusieur s problème s environnementaux . U n 
des problème s environnementau x es t l'émissio n de s ga z à  effe t d e serr e (GES) . I l exist e 
plusieurs GES . L e dioxyd e d e carbon e (CO2) , l e méthan e (CH4) , l e protoxyd e d'azot e o u 
l'oxyde nitreu x (N2O) , l'ozon e (O3) , le s chlorofluorocarbone s (CFC) , le s hydrocarbure s 
halogènes (HFC , PFC) , l'hexafluomr e d e soufr e (SFÔ ) son t le s principau x GE S (GIEC , 
2007). 
Ces gaz , don t l e dioxyd e d e carbon e (CO2) , jouent u n rôl e majeu r dan s l a régulatio n d e l a 
température terrestre , ca r il s laissen t passe r le s radiafion s solaires , mai s absorben t certaine s 
radiations infrarouge s (chaleur ) émise s pa r l a surfac e chaud e d e l a Terr e c e qu i fa h 
augmenter l a températur e d e l'atmosphère . L e dioxyd e d e carbone , avec  un e duré e d e vi e 
excédant 12 0 an s e t un e contributio n pou r enviro n 5 5 %  d u réchauffemen t planétaire , s e 
trouve e n têt e de s ga z à  effe t d e serr e (Coolin g et  al,  2006) . Entr e 197 0 e t 2004 , le s rejet s 
annuels d e CO2 , l e principa l ga z à  effe t d e serr e anthropique , son t passé s d e 2 1 à  3 8 
gigatonnes (Gt) , soi t un e augmentatio n d'enviro n 8 0 % . Ce s rejet s représentaien t 7 7 %  de s 
émissions totale s d e GE S anthropique s e n 200 4 (GIEC , 2007) . L e Group e d'expert s 
intergouvemementaux su r l'évolution d u climat (GIEC , 2007), estime que l a teneur moyenn e 
en CO 2 dan s l'atmosphèr e a  augment é plu s d e 30 % depui s l e débu t d e l'èr e industrielle , 
passant d e 28 0 ppm v à  37 9 ppmv . D e plus , l'Agenc e intemational e d e l'énergi e (AIE ) 
constate qu e le s émission s d e dioxyd e d e carbon e liée s au x activité s humaine s devraien t 
atteindre 4 3 G t pa r a n d'ic i 2030 , soi t un e augmentatio n d e 6 0 %  (Gielen , 2008) . Ce s 
augmentations pourraien t provoque r l a hausse de l a température d e l a surface d e la Terre e n 
moyenne entr e 1,4° C a u minimu m e t 4° C a u maximu m su r l a périod e d e 199 0 à  210 0 
(GEIC, 2007). 
Selon Environnemen t Canad a (2007) , ce s augmentation s d e température s peuven t êtr e à 
l'origine de s fonte s de s glaces , d e l'augmentatio n de s catastrophe s naturelle s e t d e l a 
disparition d e plusieurs espèces animales et végétales. 
Contexte économico-politiqu e 
Les activité s de s alumineries , de s aciérie s e t de s cimenterie s produisen t chaqu e anné e de s 
millions d e tonne s d e résidu s alcalin s e t émetten t dan s l'atmosphèr e de s quantité s 
considérables d e CO 2 L e tablea u ci-dessou s l'illustr e le s émission s d u CO 2 par le s troi s 
industries. 









Quantités de résidus 




(30 MT de CKD + 
450MT de cendres 
volantes de tout genre ) 
Sources 
Institut 
Intemafional d e 
l'aluminium 
(2008), Kumar 





et Shah (2003); 
Kumar et  al, 
(2005). 
Illustration de s émissions d e CO2 et les quantités des résidus alcalins produit s au 
niveau mondia l pa r les trois industries . 
Les émission s d e CO 2 augmentent d'anné e e n anné e malgr é le s effort s de s entreprise s à  le s 
réduire. Pourtant, l e protocole du Kyoto (1997) a fixé des objectifs d e réduction d e GES pour 
tous le s pay s signataires . L e protocol e d u Kyot o a  fixé  a u Canad a à  réduir e d e 6  %  se s 
émissions d e GE S entr e 200 8 e t 201 2 pa r rappor t à  l'anné e 199 0 (Environnemen t Canada , 
2007). 
Les quinz e pay s signataire s d e l'Unio n Européenn e on t déj à attein t l'objecfi f d e 8  % 
réduction d e GES fixé  pa r Kyoto (AÉE, 2009). Des pays tels que la France, L'Allemagne , l a 
Grèce, l a Suèd e l e Royaume Un i ont  même déjà attein t u n niveau inférieu r à  leur objectif d e 
Kyoto. Le s projection s réalisée s pa r l'Agenc e Européenn e pou r l'Environnemen t (AÉE ) 
démontrent qu e le s politique s climatique s e n vigueu r à  l'heur e actuell e permettron t d e fair e 
une réductio n supplémentair e d e 3, 5 %  d'ic i 201 2 grâc e à  l'acha t d e crédit s issu s d e projet s 
de réductio n de s émission s mené s dan s le s pays tier s (AÉE , 2009) . L e Canad a e t le s État s 
Unis, au contraire, ont augmenté plus du double leurs émissions de GES. 
L'amélioration d e l'efficacit é l'énergétiqu e e t l'utilisafio n d e source s alternative s d'énergi e 
pourraient réduir e le s émissions d e CO2 mais ces mesures seron t insuffisante s pou r atteindr e 
les objectifs d e Kyoto , ca r l a demande mondial e e n matière premièr e augment e à  un rythm e 
soutenu. Le s besoin s e n acie r e t e n aluminiu m connaîtron t un e croissanc e d e 3 0 %  e t 60 % 
par décennie e t l'Inde estimen t Kuma r et  al. (2006), Kharoune (2006) , ce qui rend nécessair e 
la recherche d e nouvelle s technologie s d e séquestration d u CO2 . De plus , l a Chine e t l'Ind e 
connaîtront de s croissance s d e 8 0 à  100 % pa r décenni e dan s le s même s domaines . 
L'industrie d e l'acier d e la Chine rejette 5 0 % des émissions mondiales du CO2. D'ailleurs, il 
est à  noter qu e le s émissions d u CO2 par l'industri e d e production d e l'aluminiu m étaien t d e 
96 Mt en 199 0 au niveau mondia l e t elles ont été réduites à moins de 25 Mt de CO2 en 2007, 
une réductio n d e 7 4 % , alor s qu e l a productio n d'aluminiu m a  doubl é pendan t l a mêm e 
période d e 19, 5 à  38 M t (GEIC , 2006). Entre 199 0 et 2002 , le secteur canadie n d u ciment a 
amélioré l e rendemen t d e se s four s d e 1 2 % e t diminué se s émission s d e GE S pa r tonne d e 
produits cimentaire s d e 7,1 % . En chiffres absolus , l a production total e nett e d'émission s d e 
CO2 a augmenté d e 23 %  de 199 0 à 2004. Toutefois, l a production d e ciment a  augmenté de 
25 %  a u cour s d e cett e période , c e qu i expliqu e e n grand e parti e l'accroissemen t de s 
émissions (Environnemen t Canada , 2007) . Dan s le s année s 1950 , l a productio n mondial e 
d'acier étai t d'enviro n 20 0 millio n d e tormes métriques . E n 2006 , l e chiffr e s'élevai t à  124 0 
Mt d'acier . 
Le Japo n fai t un e bonn e figure  dan s l e cadr e d e réduction s d e GES . So n industri e d'acie r a 
réduit d e 6  %  s a consommatio n d'énergi e e n 200 5 pa r rappor t a u nivea u d e 199 0 (GEIC , 
2006). Le s entreprise s émettrice s d e CO 2 doiven t fair e preuv e d e plu s d'innovation s e t d e 
recherches technologique s dan s c e sens . L'ouvertur e d e l a bours e d e carbon e depui s ma i 
2008 à  Montréa l leu r perme t d'échange r leur s crédit s d'émissio n d e GE S e t d e s e voi r 
récompensées pour leurs efforts . 
Technique d e réduction de s émissions d e CO2 proposée 
Plusieurs procédé s son t utilisé s pou r limite r le s émission s atmosphérique s d e CO 2 qu i 
agissent principalemen t su r l a captur e e t l a séquestrafio n d e c e gaz . Alor s qu e le s procédé s 
membranaires e t d'absorption son t utilisés pour l e captage d u CO2, le stockage e n réservoir s 
géologiques o u miniers , e n aquifère s salin s o u encor e pa r enfouissemen t océaniqu e son t 
utilisés pour l a séquestration (Bonenfan t et  al, 2006) . 
L'utilisation de s résidu s e t sous-produit s alcalin s issu s de s activité s industrielle s telle s qu e 
les alumineries , le s aciérie s e t le s cimenterie s offren t d e nouvelle s possibihté s s e 
séquestrafion d u CO2 . Cett e technologi e es t basé e su r u n phénomèn e chimiqu e simpl e :  la 
formation d e carbonate s stable s suite  à  l'absorptio n d u CO 2 par de s composé s alcalin s tel s 
que le s oxydes de calcium (CaO ) e t de magnésium (MgO) . L'idée d'utilise r le s résidus e t les 
sous-produits alcalin s afin d e séquestrer l e CO2 a été lancée pour l a première foi s par Seifrit z 
(1990) et a été étudié en en profondeur pa r Lackner (1995) . 
La réductio n de s émission s d e CO 2 à  l a sourc e s'inscri t dan s l e cadr e d'u n processu s d e 
gestion durabl e de s matière s résiduelle s e t présent e u n intérê t économiqu e manifeste . À  cet 
effet, l a séquestratio n d e CO 2 pa r carbonatatio n minéral e e n milieu x aqueu x présent e un e 
alternative trè s intéressant e (Huijge n et  al,  200 5 ;  Bonenfan t et  al,  2006) . 1 1 s'agit d'u n 
processus nature l menan t à  l a formatio n de s carbonates , produit s thermodynamiquemen t 
stables et sans effet néfast e su r l'environnement (Boenfan t et  al, 2006) . 
Les matériau x employé s dan s ce s étude s son t de s sou s produit s e t résidu s industriel s à 
pouvoir alcali n tel s qu e le s scorie s de s aciéries , le s boue s rouge s de s aluminerie s e t le s 
cendres volante s e t poussière s de s four s de s cimenteries . Cett e technologi e pren d un e 
importance particulièr e s i o n parl e e n terme s d e quantité s de s résidu s produit s pa r ce s troi s 
industries (voi r tableau 1.1 , page 6) et qui peuvent êtr e utilisés afin d e séquestrer l e CO2. 
En fait , le s technologie s existante s d e séquestratio n d u CO2 , à  l a différenc e d e l a 
séquestration minéral e de s résidu s industriel s alcalins , présenten t de s coût s élevé s d e 5 0 à 
100 $  par tonn e d e CO 2 séquestré (Bonenfan t et  al,  2006 ; Eloneva , 2008) . Ces coût s élevé s 
empêchent leu r application à  grande échelle . 
Objectifs d e l'étud e 
Le bu t d u présen t travai l consist e à  déterminer expérimentalemen t le s meilleurs pouvoirs d e 
séquestration d u CO 2 pa r le s résidu s e t le s sous-produit s industriel s alcalin s dan s de s 
conditions ambiante s d'utilisatio n :  température t = 20°C, temps T= 2 4 et 48 heures, pression 
atmosphérique ambiante , granulométrie industrielle) . 
De cet objectif découlen t le s sous-objectifs spécifique s suivant s : 
• détermine r le s critères d'utilisation de s matériaux ciblés ; 
• étudie r l'effe t d u pH, de la conducfivité e t du pouvoir alcalin des résidus en milieux 
aqueux su r la capacité de séquestration d u CO2 par les matériaux ciblés ; 
• étudie r F  effet d e la prélixiviation de s résidus sur leurs capacités de séquestratio n 
du CO2. 
Pour c e faire , de s essai s e n cuvé e on t ét é mené s su r troi s type s d e scorie s (HF , FP , FAÉ) , 
deux type s d e boue s rouge s (humide s e t sèches) , deu x type s d e résidu s d e cimenterie s 
(poussières de fours e t cendres volantes). 
Le présent mémoire es t organisé comme sui t : 
Le Chapitr e 1  présent e le s notion s fondamentale s d e l a séquestratio n minéral e d u CO2 . 
Après avoi r list é le s plu s grand s émetteur s de s ga z à  effet s d e serr e nou s feron s l a lumièr e 
sur le s caractéristique s chimique s d u CO 2 e t le s technologie s existante s d e l a séquestratio n 
minérale d u CO 2 par le s minéraux e t le s résidus industriel s alcalins . L e Chapitre 2  aborde l a 
méthodologie de caractérisation de s résidus alcalins. Dans cette partie , nous nous pencheron t 
sur le s critère s d e présélectio n e t d e sélectio n de s matériau x ciblés , l a faço n don t le s 
paramètres e t le s condition s d'expérimentation s son t établi s e t su r l a méthod e d'analys e 
choisie. L e Chapitr e 3  présent e le s résultat s obtenu s lor s de s essais . L e Chapitr e 4  a  pou r 
objectif d'examine r l e choi x de s procédure s e t le s résultat s obtenu s dan s l e cadr e d e cett e 
étude. Enfin, un e conclusion complète l e mémoire. 
CHAPITRE 1 
REVUE DE LA LITTÉRATURE 
1.1 Problématiqu e du CO2 
Les activité s humaine s émetten t de s quantité s trè s élevée s d e GE S don t l e CO 2 L a 
déforestation e t l'industrie de l'énergie sont les principaux responsables (voir figure 1.1) . Les 
rejets mondiaux en 2007 suite à la déforestafion son t d'environ 8, 4 Gt de CO2 sur une totale 
de 38 Gt de CO2 émis dans l'atmosphère. La Terre absorbait environ 1 1 Gt de CO2 en 2007. 
On retrouve un supplément dans l'atmosphère de 27 Gt selon le GIEC (2007). 
Les étude s qu i traiten t l e réchauffemen t globa l d û au x émission s d e CO 2 pa r l'activit é 
humaine sont très nombreuses. L'effet d e serre est un phénomène normal et nécessaire à  la 
vie su r terre . C e phénomèn e s e produi t pa r l'accumulatio n de s ga z à  effe t d e serr e dan s 
l'atmosphère. 1 1 perme t d e mainteni r un e température moyerm e à  la surface d e l a terre de 
+18°C (GIEC, 2001). San s l'effe t d e serr e l a température moyenn e d e l a terre serai t d e -
15°C. 
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Figure 1.1 Répartition par activité des émissions de CO2 dans 
le monde en 2004. 
Tiré de GIEC (2007) 
Pour mieu x comprendr e l a problématiqu e d u réchauffemen t planétaire , i l import e d e bie n 
connaître le s caractéristique s chimique s e t l e cycl e d u CO2 . Le s page s qu i suiven t s e 
proposent d e faire l a lumière sur le sujet . 
1.1.1 L a chimi e du CO 2 
Le dioxyd e d e carbon e a  ét é identifi é pou r l a premièr e foi s dan s le s année s 175 0 pa r l e 
physicien e t chimist e écossai s Josep h Blac k (Villiers , 2009) . A  températur e ambiant e (20 -
25"C), l e dioxyd e d e carbon e es t u n ga z san s couleu r n i odeur , qu i es t faiblemen t acid e e t 
inflammable. I l es t présen t dan s l'atmosphèr e dan s un e proportio n approximativemen t égal e 
à 0,0375 %  en volume soi t 375 ppmv (Bourque , 2009). 
La formul e moléculair e d u dioxyd e d e carbon e es t l e CO2 . Cett e molécul e linéair e es t 
triatomique composé e d'u n atom e d e carbon e qu i es t reli é pa r doubl e liaiso n à  deux atome s 
d'oxygène, 0=C=0 . Le s atomes d'oxygènes dan s cett e formul e son t séparé s à  des angles de 
180 ° et son t lié s à  l'atom e d e carbon e pa r de s liaison s covalente s qu i l a ren d no n polair e 
selon Sienk o (1965) . Dissou t dan s l'eau , i l form e d e l'acid e carboniqu e qu i peu t interagi r 
avec de s composé s alcalin s tel s le s oxyde s métallique s d e calciu m e t d e magnésiu m e t le s 
zéolites (Sienko , 1965 ; Auroux et Gervasini, 1990) . 
CO2 +  H2 O - ^ H2CO 3 (1.1 ) 
Dans l'eau , d e manière réversible , l'acid e carboniqu e réagi t ave c l'ea u pou r forme r l e catio n 
hydronium, HsO^ , et l'ion bicarbonate , HCO' , suivant l a réaction suivant e : 
H2CO3 +  H2 O - ^ HCOs ' +  HsO ^ (1.2 ) 
Il peu t seulemen t êtr e solid e à  une températur e inférieur e à  -78°C . L e dioxyd e d e carbon e 
liquide existe principalement quan d i l est dissout dans l'eau . 
Le dioxyd e d e carbon e es t seulemen t solubl e dan s l'ea u lorsqu e la  pressio n d'injectio n es t 
maintenue. Les propriétés physico-chimiques d u CO2 sont décrites au Tableau 1.1 . 
Tableaul.l Le s propriétés physico-chimiques d u CO2 
Tiré de Goj et  al, (2002) , Tardat-Hemy e t Beaudry (1984 ) 
Propriété 
Masse molair e 
Gravité spécifiqu e à  21"C 
Densité critiqu e 




Constante d'Henry d e solubilit é 





370,3 *  10 ' 
Elevée 











< -78 °C 
mol/ kg *  bar 
vol/vol 
Ces propriétés permetten t a u CO2 de capter le s rayons infr a rouge s provenan t d e la Terre, de 
l'emmagasiner e t passe r à  u n nivea u d'énergi e supérieur . L'excéden t d'énergi e es t libér é 
après dans l'atmosphère causan t ains i l'effe t d e serre (GIEC, 1990) . 
1.1.2 Cycl e du carbon e 
Le carbone es t un élément essenfie l à  la vie. Le carbone sui t u n certain itinérair e su r la terre, 
qui es t appelé cycl e du carbone. L e cycle du carbone se compose en deux parties , le cycle du 
carbone organiqu e e t celui  d u carbon e inorganique . Cett e séparatio n (Bourque , 2009 ) es t 
artificielle car , en réalité ces deux cycles se réalisent en même temps. 
Le cycle du carbone es t basé sur le dioxyde de carbone (CO2) , qui peut être foumi à  l'air sou s 
forme d e ga z e t à  l'ea u sou s form e dissoute . Le s plante s terrestre s utilisen t l e dioxyd e d e 
carbone d e l'atmosphèr e pou r crée r leur s propre s source s d'énergi e e t pou r assure r leu r 
croissance. 
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Lors le processus naturel , appelé l a photosynthèse, le s plantes libèren t de l'oxygène essentie l 
à l a vie animale . C'es t grâc e à  l a chlorophyll e qu e le s plantes e t certaine s bactérie s peuven t 
effectuer la  photosynthèse. 
La réaction totale de la photosynthèse est : 
6CO2 + 6H2O + Énergie solaire -> CÔH^O Ô + 6O2 (1.3 ) 
Les animau x qu i consommen t l'oxygèn e libér é pa r le s plante s s'appellen t de s 
consommateurs. Ce s dernier s relâchen t l e dioxyd e d e carbon e dan s l'atmosphèr e duran t l e 
processus d e l a respirafion . L a respiratio n es t l'invers e d e la  photosynthèse . À  parti r d e 
l'oxygène libr e O2, elle transforme tout e mafière organiqu e en CO2 selon l'équatio n chimiqu e 
suivante : 
C6H12O6 + 6 O2 "> 6  CO2 + 6 H2O (1.4 ) 
La décompositio n aérobi e e t l a fermentatio n permetten t au x microorganisme s d e libére r l e 
CO2 dans l'atmosphère . Toutefois , l e carbone peu t auss i êtr e stock é sou s forme d e biomass e 
dans le s racine s de s arbre s e t d'autre s matière s organique s duran t de s années . Lorsqu e le s 
couches d e sédiment s compressen t cett e matière , de s combustible s fossile s seron t formés , 
après plusieur s siècles . De s procédé s géologique s à  long term e pourron t expose r l e carbon e 
de ce s combustible s à  l'ai r aprè s un e longu e période , mai s habituellemen t l e carbon e de s 
combustibles fossile s es t relâch é lor s d e procéd é d e combustio n réalis é pa r l'homm e 
(Bourque, 2009) . Bie n qu e l a combustio n de s combustible s fossile s ajout e d u dioxyd e d e 
carbone à  l'air , certai n d'entr e eu x son t auss i relâch é lor s d e procédé s naturels , te l qu e le s 
éruptions volcaniques . Dan s l'écosystèm e aquatique , l e dioxyde d e carbon e peu t êtr e stock é 
dans le s roche s e t le s sédiments . I l prendra u n lon g temp s avan t qu e l e dioxyd e d e carbon e 
soit relâch é pa r l a désagrégatio n de s roche s o u de s processu s géologique s qu i apporten t le s 
sédiments à  la surface d e l'eau (Bourque , 2009). 
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Le dioxyd e d e carbon e stock é dan s l'ea u ser a présen t à  l a foi s comm e ion s carbonate s o u 
bicarbonates. Ce s ions fomient un e partie importante des tampons naturel s qui empêche l'ea u 
de deveni r tro p acid e o u tro p basique . Lorsqu e l e solei l chauff e l'eau , le s ion s carbonate s e t 
bicarbonates retourneron t dan s l'atmosphère sou s forme d e dioxyde de carbone (Falkowsk i et 
al, 1998 ; Huntzinger, 2009) . 
En 2003 , Yamasak i estimai t à  1, 4 G t l a quantité d e carbone captur é d e l'atmosphèr e pa r le s 
systèmes terrestre s à  l'aid e d e l a photosynthèse . Selo n ce t auteur , l'océa n emmagasin e plu s 
de carbon e qu e l a végétafio n terrestre , soi t 3 8 000 Gt . L e phytoplancto n emmagasin e 5 0 à 
100 G t d e carbon e qu i soi t un e quantit é beaucou p plu s important e qu e cell e emmagasiné e 
par la végétation terrestre . 
Les figure s 1. 2 e t 1. 3 montren t qu e l e gran d réservoi r d e carbon e es t constitu é 
principalement pa r le s roche s sédimentaires . L'océa n représent e auss i u n autr e grand 
réservoir surtou t à  de s profondeur s supérieure s à  10 0 m . L e séjou r d u carbon e dan s le s 
réservoirs dépend du type de réservoir où il se trouve. 
Le séjou r d u CO 2 est d e quatr e an s dan s l'atmosphère , d e 1 1 ans dan s l a biosphère , d e 38 5 
ans dan s l'hydrosphèr e superficiell e (océan  d e 0  à  10 0 m) , d e plu s d e 10 0 K a (millier s 
d'années) dan s l'océan profon d e t de quelques 200 Ma (millions d'années) dan s la lithosphèr e 
(Bourque, 2009) . Le cycl e d u carbone es t composé d e plusieurs sous-cycle s qu i duren t d e l a 
décennie (l e recyclag e d u CO 2 pa r le s plantes ) au x centaine s d e million s d'année s (l e 
recyclage d u carbon e organiqu e pa r l'intermédiair e de s roche s sédimentaire s o u de s 
hydrocarbures pa r exemple) . 
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Figure 1.2 L e cycle du carbone organique. 
Tiré de Bourque (2009) 
Figure 1.3 L e cycle du carbone inorganique. 
Tiré de Bourque (2009) 
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1.2 Technologie s d e captage et de séquestration du  CO2 
1.2.1 Technologie s d e captage du CO2 
Afin d e contre r le s effet s néfaste s d u réchauffemen t climatiqu e plusieurs , technologie s d e 
captage e t de séquestration d u CO2 on t été développées ce s dernières années . L a majorité d e 
ces technologie s n e son t pa s encor e implanté e à  l'échell e industrielle , ca r leur s faible s 
efficacités e t leur s coijt s économique s élevé s ont  empêché s leu r implantatio n (Herzo g et  al, 
1997; Herzog , 2001 ; Yang et  al,  2008) . Dan s cett e partie , nou s décrieron s brièvemen t le s 
technologies d e captag e d u CO 2 et nou s nou s attarderon s plu s e n détai l su r le s technologie s 
de séquestration d u C02par des matériaux alcalins . 
Procédés d'adsorption pa r les aminés 
Les technologie s basée s su r l'absorptio n d u CO 2 par le s aminé s son t le s plu s fréquemmen t 
ufilisées dan s le s industrie s pétrolières , d'extractio n d u ga z nature l e t d e l a productio n 
d'ammoniaque (Lia o et  al,  2002 ; Ra o et  al,  2002) . L a mon o éthylamin e (MEA ) pa r 
exemple réagi e ave c l e CO 2 e t form e l e carbamat e d e MEA . O n utilis e l a solutio n d e ce t 
composé afin d'extrair e d u CO2 très pur (Stewart e t Hessami, 2005). 
Ces technologie s offren t de s rendement s d e captag e d u CO 2 varian t d e 7 5 à  9 0 %  e t de s 
grades d e puret é d u CO 2 supérieur s à  9 9 % . Malgr é de s rendement s satisfaisants , ce s 
technologies ont  de s inconvénient s majeur s :  le s coiit s d'invesfissemen t e t d'exploitatio n 
sont élevés , l'ufilisatio n d'inhibiteur s d e corrosio n e t d'oxydafio n e t leur s rendement s 
dépendent de s condifion s d'utilisafio n (Jo u et  al,  1995) . L a consommatio n d'énergi e es t 
également trè s élevée (Fauth et  al, 2005) . 
Procédés d'adsorptio n pa r les zéolites e t les charbons actif s 
Les matériaux tel s que le s zéolites e t les charbons actif s ont  de s surfaces spécifique s élevée s 
(> 150 0 m^/g ) e t adsorben t sélectivemen t différent s ga z e n fonctio n d e leu r superficie , l a 
taille des pores et les volumes de pores (Rege et Yang, 2001). 
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Ce processu s repos e su r la  neutralisatio n d'u n ga z acid e for t (CO2 ) pa r un e bas e faibl e 
(absorbant). Il s opèrent à  des cycles dites de pression PSA (Pressure-Swing-Adsorption) o u à 
des cycles thermiques TSA (Thermal-Swing-Adsorption) . 
Ce typ e d'adsorpfio n peu t atteindr e u n rendemen t d'enlèvemen t d u CO 2 d'enviro n 9 2 % . 
Toutefois, le s zéolithe s n e son t pa s efficace s pou r capte r l e CO 2 émi s pa r le s centrale s à 
charbon car , la consommation d'énergi e es t très élevée (Maroto-Valer, 2005). 
Procédés membranaire s 
Ces technologie s utilisen t de s membrane s constituée s d'u n polymèr e dépos é su r u n suppor t 
microporeux o u métalliqu e o u d'u n film  liquid e absorban t immobilis é su r u n suppor t d e 
polymère (Fero n et  al,  1992 ; Herzog et  a/.,1997; Herzog , 2001) . L e CO2 est mis en contac t 
avec l a membran e e t l e polymèr e o u l e film  liquid e qu i facilit e so n transpor t à  traver s l a 
membrane a u détrimen t de s autre s polluants . Ce s procédé s offren t plusieur s avantage s pa r 
rapport au x autre s procédé s pa r leur s simplicité s e t leur s stabilités . Toutefois , ce s 
technologies présenten t d e sérieu x désavantage s don t de s coût s d'utilisatio n élevés , de s 
rendements d e captag e d u CO 2 inférieur s à  8 0 % , un e faibl e sélectivité , e n plu s d e n e 
pouvoir traiter que des effluents ayan t de faibles concentration s en CO2 (Yang et  al, 2008) . 
1.2.2 Technologie s d e séquestration d u CO 2 
L'augmentation constant e de s activité s industrielle s de s aciéries , de s cimenterie s e t de s 
alumineries a  pour conséquenc e no n seulemen t l'accroissemen t de s émission s d u CO 2 mais 
aussi l'accumulatio n d e millions de toimes de résidus alcalins partout dan s l e monde. Le déf i 
pour ce s entreprise s e t pou r l e mond e d e l a recherch e es t d e taill e :  utilise r ce s résidu s 
industriels afi n d e limite r (séquestrer ) un e parti e d u CO 2 émi s dan s l'atmosphère . E n fait , 
c'est depui s le s quinz e demière s année s qu e l a recherch e essay e à  répondr e à  cett e 
problémafique. 
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Les effort s le s plus consistant s reposen t su r l e développement d'un e technologi e utilisan t le s 
scories de s aciérie s e t le s poussière s d e fou r d e cimenterie s comm e matrice s afi n d e 
séquestrer l e CO 2 (Hujge n e t al. , 2005 ; Kharoune , 2006) . Quan t à  l'utilisatio n de s boue s 
rouges de s aluminerie s e t le s cendre s volante s de s four s d e cimenterie s son t dan s leur s 
premières phases d'essais . 
Les technologie s d e séquestratio n d u CO 2 o n peu t le s classifie r e n quatr e catégorie s :  l a 
séquestration océanique , l a séquestratio n biologiques , l a séquestratio n géologiqu e e t l a 
séquestration minérale s des matériaux alcalins . Il importe de mentionner qu e la définition d e 
technologie es t peut-êtr e inexacte , ca r l e phénomèn e d e l a séquestratio n d u CO 2 pa r de s 
matières alcaline s es t u n phénomèn e naturel . Toute s ce s «technologies » permetten t l a 
séquestration d u CO2 à très long s termes (plusieur s millier s à  plusieurs million s d'années ) à 
l'exception d e l a séquestration d u CO2 par l a biomasse de s végétaux qu i n e l e séquestre qu e 
pour une cinquantaine d'anné e (Santos , 2006). 
La séquestration océaniqu e 
Les océans ont  u n potentie l d e séquestration d u CO2 très élevé , plus de 100 0 Gt (AMPERE , 
2006), mai s l a duré e d e rétentio n d u CO 2 est beaucou p plu s court e qu e le s autre s type s d e 
séquestration. L e CO2 injecté à  1500 m de profondeur libèr e 1 8 % de la quantité séquestr é du 
CO2 après 200 ans de stockage (Hanish , 1999) . Ceci s'expliqu e pa r l e fai t qu e le CO2 dissout 
dans l'ea u s e transforme e n acid e carboniqu e H2CO 3 qui baiss e l e p H d e l'ea u marine . De s 
ions bicarbonates HCO3 " et des ion s carbonates COs^ ' sont libéré s dans l'ea u qu i à  leu r tou r 
vont réagi r ave c le s ions métallique s qu i s e trouvent dans l'ea u pou r former de s sel s tels que 
la calcit e CaCO s (carbonat e d e calcium ) e t l a dolomit e CaMg(C03)2 . L a formatio n d u 
carbonate d e calciu m CaCO j produi t deu x phénomènes : l e premie r es t celu i d e 
l'augmentation d e la concentration e n acide carbonique qu i peut auss i s'écrir e CO 2 + H.O, et , 
par voi e d e conséquence , d e cell e d u CO 2 et l e deuxièm e es t celu i d e l a réductio n d e l a 
concentration e n ions bicarbonates, ce qui va provoquer une baisse du pH. 
C02(g) +  CaC03(s) +  H2O -^ Ca-(aq ) + 2 HCO3 (aq) (1.5 ) 
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Les concentration s élevée s d e CO 2 suites à  l a productio n d e CaCO s provoquen t l a créatio n 
d'un gradien t entr e l'océa n e t l'atmosphère qu i favoris e un e diffusio n d u CO 2 de l'océa n ver s 
l'atmosphère (Bourque , 2009). 
Un autr e inconvénien t d e cett e méthod e es t l a distanc e su r laquell e l e CO 2 récupér é de s 
usines doi t êtr e transporté pou r atteindre l'océan . L e coiàt de cette méthod e d e stockage a  été 
estimé entre 1 8 et 12 8 $ par tonne de CO2 séquestré (AMPERE, 2006) . 
La séquestration géologiqu e 
Le stockag e géologiqu e d u CO 2 présente un e autr e alternativ e intéressant e pou r limite r le s 
émissions d e ga z dan s l'atmosphère . L'Oues t canadie n pa r so n relie f e t se s caractérisfique s 
géologiques sembl e l'endroi t idéal , car les réservoirs géologique s peuvent recevoi r toute s le s 
émissions de CO2 qui seront produites au Canada dans les prochaines années . 
Toutefois, plusieur s chercheur s s'inquièten t d e l'impact d e ce gaz stocké à  des pressions trè s 
élevées su r le s paroi s rocheuse s (Reeve , 200 0 ;  His, 2003 ; Thoma s e t Kerr , 2005 ; Montes -
Hemandez, 2009) . L a dissolutio n d u CO 2 peu t cause r l a formatio n de s carbonates , de s 
oxydes métallique s e t de s hydroxyde s qu i à  longues terme s peuven t affecte r l a solidit é de s 
réservoirs (Montes-Hemande z 2009) . L a séquestrafio n géologiqu e d u CO 2 s e déroul e e n 
trois étape s :  l e captage , l e transpor t e t l'injectio n d u gaz . L e captag e es t l'étap e l a plu s 
coûteuse du processus (GIEC, 2005). 
De plus , plus des deu x tier s du coû t du captage e t du stockage d u CO2 provenant de s ga z de 
combustion y  sont accaparé s pa r sa séparation e t so n traitement. Ce s coûts élevés présenten t 
(40 à  7 0 $  us/tonne d e CO2 ) l e principal obstacl e à  l a commercialisatio n de s technologie s 
de stockage du CO2 au Canada (Reeve, 2000). 
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Stockage dans les gisements de gaz ou de pétrole 
Cette technologie es t en cours de développement. Le s gisements de gaz et de pétrole peuven t 
servir d e réservoir s naturel s d u CO2 . Ce s réservoir s offren t de s potentiel s d e séquestratio n 
supérieurs à  18 0 Gt de CO2 (Reeve, 2000). 
De nombreuse s expérimentation s son t e n cour s a u Japon , au x États-Uni s e t e n Europe . L e 
CO2 capt é peu t êtr e inject é e t emprisonn é dan s de s structure s géologique s telle s qu e de s 
veines d e charbo n inexploitables , de s gisement s épuisé s d e ga z o u d e pétrol e o u de s roche s 
poreuses. Un e foi s aboutie , cett e technologi e permettrai t d e réduir e massivemen t le s 
émissions d e c e ga z à  effe t d e serr e dan s l'atmosphère . U n aspec t intéressan t d e cett e 
technologie es t le transport direc t du CO2 des usines vers les sites de stockage. 
Les grand s émetteur s d e CO 2 tel s qu e le s alumineries , le s aciéries , le s cimenterie s e t le s 
raffineries d e pétrol e peuven t utilise r facilemen t cett e technologi e (Montes-Hemandez , 
2009). 
Stockage dans le s formations houillère s 
Une autr e possibilit é d e séquestrafio n d u CO 2 es t l'injecfio n dan s le s formafion s houillère s 
(Mastalerz et  al,  2004) . Le méthane (CH4) a la propriété de s'accrocher au x paroi s rocheuse s 
mais l e CO2 , une foi s injecté , déplac e l e méthan e pou r prendr e s a place . Cett e technologi e 
présente u n avantage considérable ; l a vente du méthane ains i produi t peu t aide r à  compenser 
le coû t d e l a séquestratio n d u CO2 . Dépendan t d u typ e d e charbo n utilis é le s étude s d e 
laboratoire indiquen t qu'entr e deu x e t di x molécule s d e CO 2 son t absorbée s pou r chaqu e 
molécule d e méthan e libér é (Stanto n et  al,  2001 ; Pa n e t Connell , 2009) . L'inconvénien t 
majeur d e cett e technologi e es t l a faible porosit é d e l a surface d u charbo n qu i s e tradui t pa r 
un mauvais contac t du CO2 avec l'ensemble de la surface d u charbon . 
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Stockage dans le s aquifères salin s 
Les réserves planétaires en eau saline dépassent largemen t celle s du pétrole e t de gaz naturel . 
Leurs potentiel s d e séquestratio n d u CO 2 sont considérables ; plu s 700 0 milliard s d e tonne s 
de CO2 (Yang, 2008). 
Les aquifères son t de s formation s géologique s constitués d e roches perméable s contenan t d e 
l'eau mobilisé e qu'elle s son t capable s d e restitue r naturellemen t (Herzo g et  al,  1997 ; 
Herzog, 2001). Une telle technologie es t déjà utilisé e en Norvège o ù l a plate-forme offshor e 
de ga z nature l d e Sleipne r inject e u n millio n d e tonne s d e CO 2 par anné e à  100 0 mètr e d e 
profondeur, dan s la mer du Nord (Santos , 2005). 
Stockage dans la biomass e 
Tel qu e expliqu é à  l a sectio n 1.1. 2 lor s d u processus d e l a photosynthèse , le s plantes verte s 
absorbent d u CO 2 de l'atmosphèr e afi n d e l e converti r e n glucos e e t e n d'autre s substance s 
indispensable à  leu r survie . Lor s d e l a respirafio n cellulair e l e glucos e es t «bmlé » pou r 
produire d e l'énergi e qu i ser t à  mainteni r le s foncfion s vitale s de s végétau x (Campagna , 
1996). Les forêts e t les algues marines sont les principaux réservoir s vert s du CO2. 
Les forêt s 
Les arbre s duran t leu r croissance , absorben t e t stocken t l e CO 2 de l'ai r jusqu'à c e qu e leu r 
bois soi t brûl é o u décompos é naturellement . Le s forêt s contiennen t 8 0 %  d e l a biomass e 
continentale (Fischli n et  al,  2006) . Le s forêt s fonctionnen t donc , duran t u n certai n temp s 
comme de s puit s d e CO 2 e t contribuen t à  réduir e l'effe t d e serre . Un e forê t es t considéré e 
comme pui s d e carbon e quan d ell e absorb e e t stock e l e CO 2 d e manièr e durabl e dan s l a 
biomasse faisan t d e sort e qu e l a teneu r e n CO 2 d e l'atmosphèr e diminue . L a biomass e 
aérienne de s jeunes forêt s à  croissance rapid e fixe  plus de gaz carbonique qu'ell e n'en rejett e 
(Campagna, 1996) . Toutefois, le s arbres mures des forêts séquestren t trè s peu de CO2. Après 
une période de 50 ans, la forêt es t considérée mature . 
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Ce n'est pa s l e taux de fixation d u carbone qu i es t déterminant , mai s l e temps pendant leque l 
il es t stock é dan s l a biomass e (Fischli n et  al,  2006) . Le s forêt s e t le s autre s type s d e 
végétation peuven t capte r e t transforme r entr e 2 0 e t 30 % de s émission s causée s pa r la 
combustion d'énergie s fossiles , e t cett e valeu r pourrai t encor e êtr e augmenté e pa r de s 
reboisements. Cependant , o n admet que tous les puits de CO2 du monde seron t saturé s d'ici à 
2050. Pa r ailleurs , le s puit s actuel s pourraien t auss i deveni r de s source s d e CO 2 s i 
l'atmosphère devai t s e réchauffer . Fischli n et  al,  (2006 ) considèr e qu'e n ca s d e 
réchauffement climatiqu e selo n le s modèles prévisionnels actuels , le s périodes de sécheress e 
(entraînant u n risqu e acc m d'incendi e e t u n affaiblissemen t de s arbres) , voir e le s tempêtes , 
pourraient s e muhiplie r globalemen t e t localement , d'où , entr e autres , un e possibl e 
augmentation de s attaque s pa r de s insectes . Tou s ce s facteur s pourraien t fair e mouri r le s 
arbres qui à leur tour une fois décomposés libéreront du CO2 dans l'atmosphère . 
Algues marine s 
Les algue s marine s à  l a surfac e de s océan s jouen t u n rôl e importan t dan s l'écosystèm e 
marin. Le s micros-algue s utilisen t le s rayon s d u solei l pou r leu r croissanc e étan t donn é 
qu'elles son t source s d'énergi e e t permetten t d e transforme r l e CO 2 e n composant s 
organiques (Herzo g et  al,  1997 ; Herzog , 2001) . Elle s représenten t l a base nutrifionnell e d e 
la vi e marin e e t terrest e car , elle s produisen t plu s d e 9 0 %  d e l'activit é photosynthétiqu e 
représentant pa r l e fai t mêm e l a première sourc e d'oxygène su r la  Terre. Les expériences ont 
démontré qu e le s rendement s d e l a séquestratio n d u CO 2 pa r le s algue s marines , l e 
zooplancton e t les bactéries ont  quadmplé suite  à la fertilisation de s algues en ajoutant 800k g 
de fe r su r un e surfac e d e 4 9 k m dan s l'océa n Atlantiqu e Su d mai s ell e peu t représente r 
certains dangers comme l e déséquilibre de la flore marine (Herzog , 2001). 
La manipulatio n génétiqu e es t un e autr e voi e qu i permettr a au x algue s à  augmente r leu r 
pouvoir de séquestration d u CO2. 
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Cette voie a été envisagée pour créer des algues résistantes à  un environnement pauvr e en fe r 
et ains i augmente r l a prolifératio n de s algue s marines , mai s de s plante s marine s pouvan t 
proliférer abondammen t dan s u n milie u carenc e e n fe r pourraien t induir e de s réaction s e n 
chaînes imprévisible s dan s le s écosystèmes marin s (Herzog , 2001) . Le s études portant su r l a 
séquestration d u CO 2 pa r de s résidu s e t sous-produit s alcalin s son t beaucou p moin s 
nombreuses. 
1.3 Séquestratio n d u CO2 par des matériaux alcalin s 
Puisque l a séquestratio n d e CO 2 pa r de s résidu s e t sous-produit s alcalin s es t l'objecti f 
principal d e l a présent e étude , l a revu e détaillé e d e l a littératur e su r l e suje t es t présenté e 
dans cette section . 
Plusieurs recherche s (Lackne r et  al,  199 5 ; Stolarof f et  al,  200 5 ;  Huijge n et  al,  2005 -
2006 ;  Soong et al, 200 6 ;  Bonenfant et  al, 200 8 ;  Montes-Hemandez et  al; 2008-2009 ) ont 
proposé l a séquestratio n minéral e d u CO 2 comme un e altemativ e afi n réduir e le s émission s 
de CO2 dans l'atmosphère e n ufilisant le s résidus alcalins tels que les déchets municipaux, le s 
cendres volante s de s fours , d e l a saumure , le s déchet s d e béto n e t d e ciment , le s scorie s 
d'acier e t les boues de désencrage des papeteries. 
1.3.1 Séquestratio n minéral e des matériaux alcalins :  les fondement s 
L'idée d e la séquestration minéral e du CO2 a été lancée par Seifritz e n 199 0 et a été étudié en 
en profondeur pa r Lackne r dan s les débuts des années 90 . Cette technologi e es t basée su r un 
phénomène chimiqu e simpl e :  la formation d e carbonates stable s suit e à  l'adsorption d u CO2 
par de s composé s alcalin s tel s qu e le s oxyde s d e calciu m (CaO ) e t d e magnésiu m (MgO ) 
(Lackner, 1995) . Les efforts le s plus consistants son t posés su r l'invention d'un e technologi e 
utilisant le s scorie s de s aciéries , le s poussière s d e fou r d e cimenterie s e t le s minérau x 
alcalins tels que l'olivine , l a serpenfine, l e wollostonite comm e matrice s afi n d e séquestrer l e 
CO2. 
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Quant à  l'utilisatio n de s boue s rouge s de s aluminerie s e t le s cendre s volante s de s four s d e 
cimenteries son t dan s leur s première s phase s d'essais . E n fait , i l exist e deu x type s d e 
séquestration minérale du CO2 : ex-situ et  in-situ. 
La séquestration ex-situ 
Cette technologie es t appelée ex-situ  car , on utilise les minéraux alcalin s qui se trouvent dan s 
la nature tel s que la  serpentine , l'olivine , l e wallostonite, l e talc et c pou r l a séquestratio n d u 
CO2. L'intérê t d'utilise r le s minéraux e t le s résidus industriel s alcalin s pou r l a séquestratio n 
du CO 2 consiste dan s l e fai t qu e c e processus es t exothermiqu e e t qu'i l perme t l a formatio n 
de carbonate s stable s (Lackner , 199 5 ;  Khoo e t Tan , 2006 ) grâc e à  leur s teneur s élevée s e n 
oxydes de magnésium (MgO ) et de calcium (CaO ) (Proctor et  al., 2000 ) comme l e démontre 
le tableau 1.2 . 
La serpenfin e e t l'olivin e ont  ét é identifiée s pa r plusieur s (Beara t et  al,  2006 , Kho o e t Tan , 
2006; Chêne / al,  2006 , Huijge n et  al,  200 6 ;  Krevor e t Lackner , 200 9 ;  Prigiobbe et  al, 
2009) comme les minéraux le s plus prometteurs à  utiliser pour l a séquestration d u CO2 grâce 
à leurs pouvoirs alcalins et les quantités élevées qu'on trouve dans l a nature. 
Ces minérau x doiven t êtr e transporté s prè s de s usine s émettrice s d e CO 2 et broyé s avan t 
d'être utilisé s pour l a séquestration d u CO2. Le concept es t basé su r l e phénomène nature l d e 
l'altération de s minérau x alcalin s pa r l e CO 2 dan s leque l le s silicate s d e calciu m o u d e 
magnésium son t transformé s e n carbonates . L a carbonatatio n minéral e engloban t tou s le s 
minéraux alcalin s es t présentée par les réactions ci-dessous (Kho o et Tan, 2006). 
(Ca, Mg)Si03(s) +  C02(g) -> (Ca , Mg)C03(s) + Si02(s) +  90 kJ/mole (1.6 ) 
La réactio n 1. 6 démontr e l e potentie l d e transforme r naturellemen t de s minérau x riche s e n 
silicates de magnésium e t de calcium en carbonates e t en silice. 
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Tableau 1.2 La teneur en MgO et CaO des minéraux alcalins 
Tiré de Bonenfant et  al, (2006 ) 
Matériaux (minérau x 
alcalins) 




























De tout e évidence , l a capacit é d e séquestre r l e CO 2 pou r le s résidu s alcalin s dépen d 
directement de la proportion des oxydes métalliques de calcium et de magnésium (CaO et de 
MgO) e t leur s hydroxyde s respectif s Ca(0H) 2 e t Mg(0H 2 contenue s dan s l a matric e de s 
déchets (Montes-Hemandez et al, 2009) . 
Dans de s condition s idéale s e n suivan t l a réacfio n 1.6 , un e tonn e d e serpentin e peu t 
séquestrer enviro n une demi-tonne de CO2 et une tonne de l'olivine peu t séquestrer enviro n 
deux fiers  d'une tonn e d e CO 2 (Khoo e t Tan , 2006) . L a réaction es t exothermiqu e e t ell e 
libère 90 kJ/mole de CO2. Le s études démontrent que le processus de carbonatation aqueuse 
suit deu x étapes : a ) l a dissolutio n de s cafion s e n solutio n suiv i pa r b ) l a nucléatio n e t l a 
croissance des précipités de carbonate (Park et Fan, 2004; Maroto-Valer et al, 200 5 ; Krevor 
et Lackner , 2009).L a raiso n principal e d e l'utilisatio n d e ce s minérau x es t l'abondanc e d e 
ces derniers dans la nature. 
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Les quanfités de serpentine, en particulier, son t largement disponibles dans le monde entier 
de te l poin t qu'o n peu t séquestre r tou t l e CO 2 qui peu t êtr e génér é à  parti r d e toute s le s 
réserves planétaires en charbon. Leur faible coût combiné avec le caractère exothermique du 
processus d e carbonatation (réacfio n 1.6 ) son t le s deu x principaux argument s qu i peuven t 
justifier l e développement d e ce procédé au niveau industrie l (voi r figur e 1.4) . Malgr é le s 
avantages décrit s ci-dessus , l a séquestratio n d u CO2 par l a carbonatatio n minéral e es t un 
processus qu i est limitée par l a lenteur de la réaction de carbonatation e t notamment d e la 
lenteur d u taux d e dissolution de s silicate s dans des conditions faiblement acide s (Chen et 
al, 2008) . 
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Figure 1.4 L a séquestration du CO2 par carbonatation minérale . 
Tiré de Goldberg (2001 ) 
Le renforcement d e la vitesse de la dissolution a  été identifié comm e l'une des principales 
opportiinités pour la réduction des coûts directs de ce processus (Krevor et Lackner, 2009). 
Les coûts d'utilisation d e ces minéraux sont faibles, mais les coûts de transports élevés. Ils 
peuvent donc limiter leur utilisation en grande échelle pour la séquesti-ation du CO2 
La consommation d'énergi e associé e a u broyage de s minéraux représenten t 7 5 %  du coût 
total de l'énergie demandée de tout le processus de séquestration du CO2. 
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Ces coût s peuvent augmente r jusqu' à  90 % s i on vise à  obtenir un e granulométri e d e moin s 
de 75 mm (Krevo r e t Lackner, 2009) . De plus, les minéraux alcalin s ne se comportent pa s de 
la mêm e faço n lor s l e processu s d e l a carbonatafion . Le s serpentine s réagissen t plu s 
facilement, tandi s qu e l a peridotit e es t l a plu s difficil e à  carbonater . Pou r avoi r de s 
rendements satisfaisant s (4 0 à  8 0 %) d e carbonatation , i l fau t augmente r l a température au -
dessus d e 150° C et ajoute r de s solutions tampons telle s qu e l e chlorure d e sodium (NaCI ) et 
bicarbonate d e sodiu m (NaHCOs ) o u ajoute r de s quantité s trè s élevée s d e acid e 
chlorhydrique (HCl ) afi n d'accélére r l a réactio n d e formatio n de s carbonate s (Che n et  al, 
2008). 
La séquestration in-situ 
L'utilisation de s résidu s e t de s sous-produit s alcalin s issu s d e l'activit é industriell e de s 
alumineries, des aciéries e t des cimenteries est une autre altemative d e séquestration d u CO2. 
Ces matériau x alcalin s (boue s rouges , scories , poussière s d e fou r e t cendre s volantes ) son t 
produits pa r ce s usine s e t grâc e à  leur haute teneur e n Mg O e t CaO , il s peuvent êtr e utilisé s 
sur place (in-situ)  pou r séquestrer l e CO2 évitant ainsi le s coûts de transport . 
Les boues rouge s des aluminerie s 
Les boues rouge s son t de s résidus industriel s issu s du processus d'extractio n d'aluminiu m à 
partir d e l a bauxit e (procéd é Bayer) . Ce s résidu s (Doy e e t Duchesne , 2003 ) on t u n p H 
supérieur à  1 2 et sont produit s à  un taux de 2 t/t d'aluminium commercialis é (Vacho n et  al, 
1994). Le s boue s rouge s son t stockée s soi t a u fon d de s océan s (France , Allemagne) , soi t 
prés des usines comme au Canada (Vachon et  al, 1994) . 
La production de s boues rouges en 2006 s'es t chiffrée à  90 Mt dan s l e monde dont , 3  Mt au 
Canada e t o n prévoi t un e augmentatio n d e productio n d e 6 0 %  pa r décenni e (Kharoun e et 
al, 2006) . Le s grande s aluminerie s peuven t e n génére r jusqu' à 67 5 00 0 tonne s pa r anné e 
(Doye et Duchesne, 2003). 
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Le tablea u 1. 3 démontr e qu e le s boue s rouge s on t un e teneu r élevé e d'oxyd e d e calciu m 
(CaO) et elles peuvent donc , être ufilisées afi n d e séquestrer l e CO2 
Tableau 1. 3 L a composition chimiqu e moyenne des boue s rouge s 















Les scories des aciérie s 
L'industrie canadienn e d e l'aciérag e constitu e l e secteu r l e plu s importan t d e l a métallurgi e 
du pay s (Mikhai l e t Aota , 2006) . Dix-sep t aciérie s exploiten t 2 1 usine s dan s hui t province s 
canadiennes. Dan s le s usine s intégrées , toute s située s e n Ontario , de s haut s foumeau x 
produisent d u fe r primair e à  partir d e matières brute s comm e d u minera i d e fer , d u charbo n 
et de la chaux (Mikhai l e t Aota, 2006). 
Les quatr e catégorie s de s scorie s (Kharoun e et  al,  2006 ) désignée s selo n leu r procéd é d e 
fabrication son t :  le s scorie s FO P (fou r à  oxygèn e pur) , le s scorie s FA É (fou r à  ar c 
électrique), le s scorie s H F (hau t foumeau ) e t le s scorie s F P (fou r poche) . L'utilisatio n de s 
scories dan s l e bu t d e séquestre r l e CO 2 es t important e s i o n considèr e qu'i l s e produi t 
actuellement 1 4 Mt a u Canada , 2 1 M t au x État s Uni s e t 35 0 M t d e scorie s dan s l e mond e 
dont 19 0 M t d e typ e H F (Procto r et  al,  2000) . Pou r chaqu e tonn e d'acie r produit , 0.2 8 à  1 
tonne CO2 sont émis dans l'atmosphère . 
Ce son t le s pH élevé s (1 2 à  13 ) et de leurs teneurs élevés en oxyde s métallique s (Huijge n et 
al, 2005 ) le s raisons principale s d e l'utilisatio n de s scories comm e substra t d e séquestratio n 
du CO2 comme l e démontre l e tableau 1.4 . 
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Tableau 1. 4 La composition chimiqu e moyenne de s scorie s 
Tiré de Bonenfant et  al, (2006 ) 
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Les scories FOP et FP sont plus riches en calcium qu e celle FAÉ, tandis que les scories FP 
sont plus riches on oxyde d'aluminium. Le s teneurs en métaux lourd s sont faibles pou r les 
trois types de scories étudiées. 
Les poussières de four des cimenterie s 
Les poussière s d e fou r d e cimenterie , connue s auss i sou s l e no m d e «  cémen t kil n dus t » 
(CKD), son t de s résidu s industriel s récupéré s pa r le s filtres  électrostatique s lor s d e l a 
fabrication d u clinke r (Doy e e t Duchesne , 2003) . Généralement , 1-1, 5 tonne s d e calcair e e t 
de 0, 5 tonne s d e charbo n son t utilisé s pou r l a fabricatio n d'un e tonn e d e clinker . L a 
consommation d'énergi e pou r l a fabricatio n d'un e tonn e d e cimen t s'élèv e à  4000 M J dont 
près de 80 % est d'origine thermiqu e e t le reste de l'énergie électrique . E n outre , 0,8-1 tonn e 
de CO 2 est émis e dan s l'atmosphèr e pa r tonn e d e clinke r produit e (Kuma r et  al,  2006) . L a 
production mondial e des CKD s'élève à  30 millions de tonnes. Une très faible proportio n (15 
%) d e CK D es t utilisé e comm e substitu t à  l a chau x dan s le s industrie s agricole s e t d e l a 
construction (Konsta-Gdouto s e t Shah, 2003). 
Il fau t note r qu e jusque à  l a fin  des années 9 0 près d e 4  millions d e CK D s e retrouvaient e n 
tas ou dans des étangs à  côté des usines en Amérique du Nord (Doy e e t Duchesne, 2003). De 
nos jours, presqu e toute s le s CK D son t recycle s dan s l e processu s d e fabricatio n d u cimen t 
(Huntzinger, 2009) . 
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Le tableau 1. 5 démontr e qu e le s CK D son t rich e e n oxyde s d e calcium . Elle s possèden t u n 
potentiel ne t d e neutralisatio n trè s élev é (42 6 k g CaC03/t) , u n p H d e 12,6 , un e réserv e 
importante e n sulfate s (10, 3 %  SO4 ) ains i qu e de s concentration s e n métau x lourd s plu s o u 
moins importantes de l'ordre d e ppm tels que Cr, Pb, et Zn. (Doye e t Duchesne, 2003). 
Tableau 1. 5 La composifion chimiqu e moyenne des CK D 
Tiré de Corish et Coleman (1995) . 
Composition 
%en mass e 
Poussières d e 













Les cendres volante s 
Les cendres volante s représenten t de s résidus très fins  issus entre autre s de la combustion d u 
charbon pulvéris é e t pouss é dan s l a chambr e d e combustio n d'u n fou r pa r de s ga z 
d'échappement. Le s cendre s volante s son t classifiée s selo n leur s teneur s e n Ca O e t d u typ e 
du charbon brûl é (voi r tableau 1.6) e n deux classes :  F et C (Biemacki et  al. 2007) . 
Les cendres volantes de classe F  confiennent moin s de 1 0 % de CaO et sont utilisées pou r la 
fertilisation de s sols . Le s cendres volante s d e classe C  contiennent plu s d e 1 0 % de CaO e t 
elles son t plu s communémen t utilisée s pou r l a fabricatio n d u béto n (Montes-Hernande z et 
al, 2009) . 
La production de s cendres volantes s'élevait à  4800000 tonnes a travers l e Canada en 2001 
dont 450000 tonnes on t été utilisées pour la fabrication d u ciment (Bouzouba a e t Foumier . 
2003). 
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Tableau 1. 6 La composition chimiqu e des cendres volante s 





















En Europe e t selo n le s années, de 2 à 3 Mt de cendres volantes , su r une production total e d e 
43 M t son t utilisée s dan s l a constructio n d e route s soi t u n tau x d'utilisatio n globa l dan s c e 
secteur d'activité d e 8 %. 
On enregistre actuellemen t 7  Mt en Australie , 70, 8 M t (Konsta-Gdouto s e t Shah , 2003 ) au x 
États Unis , de s centaine s de s mégatonne s e n Chin e e t 10 0 M t dan s de s décharge s e n Inde s 
(Kumar et  al, 2005) . Une tonne de cendres volantes pourrait séquestre r jusqu'à 2 6 kg de CO2 
(Montes-Hemandez e/a/., 2009) . 
Il exist e deu x type s d e séquestratio n d u CO 2 pa r le s résidu s industriel s alcalin s :  l a 
carbonatation direct e e t la carbonatation indirect e des oxydes métalliques . 
A) L a carbonatation direct e 
Ce procéd é perme t d'injecte r d u CO 2 gazeu x directemen t su r de s résidu s alcalin s à  l'éta t 
solides. L e CO2 réagit ave c le s oxydes métalliques d e CaO e t MgO et formes de s carbonate s 
stables selon les équations suivante s (Lackner et  al, 1995) : 
CaO + CO2 -^ CaC0 3 + 17 9 kJ/mole 
MgO + CO2 -> MgC0 3 + 11 8 kJ/mole 
(1.7) 
(1.8) 
Pour c e typ e d e séquestratio n le s quantité s d e Ca O e t d e Mg O nécessaire s pou r lie r l e CO2 
produit par la combustion d'un e tonn e de carbone son t respectivement d e 4,7 et 3,4 tonnes. 
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B) Carbonatatio n de s oxydes métalliques en milieux aqueu x acide s 
La séquestratio n indirect e d u CO2 , soit l a carbonatatio n de s oxyde s métallique s de s résidu s 
alcalins e n milieu x aqueu x basiques , es t l a méthod e l a plu s étudiée . Mêm e s i l'étud e de s 
mécanismes qu i régissen t l a carbonatatio n de s oxyde s métallique s n e fai t pa s parti e de s 
objectifs d e ce mémoire, i l importe de décrire brièvement le s principaux mécanisme s afi n d e 
mieux comprendr e c e processus. D'un e faço n plu s détaillée , l a carbonatatio n s e déroule e n 
cinq étapes :  1) La diffusion d u Ca sur la surface de s particules de l a scorie, 2) l a dissolutio n 
du C a dan s l a solution , 3 ) l a dissolufio n d u CO2 , 4 ) l a conversio n d u CO 2 dissou t e n ion s 
bicarbonate e t 5) la précipitation du CaC03 (Huijgen et  al, 2005) . 
Le CO 2 réagi t ave c d e l'ea u e t form e d e l'acid e carboniqu e (H2CO3 ) selo n le s équation s 
suivantes (lizuka et  al, 2004 ) : 
CO2 + H2O ^ H2CO 3 (1.9 ) 
H2CO3 ^ H ^ + HCO3 (1.10 ) 
H C 0 3 ^ H ^ + C03^' (1.11 ) 
Le CaO peut égalemen t réagi r avec l'ea u pou r produire des cations calcium selo n l a réaction 
suivante (Huijgen e t Comans, 2003): 
CaO + H2O ^ Ca^ ^ + 2 OH' (1.11 ) 
Tous le s produit s de s réaction s 1. 9 à  1.1 2 peuven t réagi r ave c l e CO 2 pou r forme r de s 
carbonates. L a réactio n entr e ce s oxydes , l e CO 2 e t l'ea u a  pou r résulta t l a formatio n de s 
monocarbonates e t bicarbonates (Bonenfan t et  al,1006, Soon g et  al, 2006) . 
Hujgen et  al,  (2006 ) on t détermin é le s mécanisme s réacfionnel s d e Ca-carbonatatio n 
(modèle géothermique ) comm e sui t : 
Ca(0H)2 +  CO 2 - ^ CaC0 3 +  H2 O (1.13 ) 
portlandite calcit e 
30 
Ca6(Al)2(OH),2(S04)3:26 H2O + 6H2O -> 6CaC03 +  2A1^^ +3S04^- + 32H2O (1.14 ) 
ettringite calcit e 
Ca-silicate (CSH) + CO2  ^CaC0 3 (calcite) +Si02 (partiel ) (L15 ) 
Réactions 1. 9 à  1.1 1 représenten t l a dissociatio n d e l a dissolutio n CO 2 dan s l'eau , le s 
réactions d e 1.1 2 et 1.1 3 représentent l'extracfio n de s ions calciu m de s résidu s alcalins . Le s 
réactions 1.1 4 e t 1.1 5 représentent l a précipitation d u carbonate d e calcium. 
Le mécanisme réactionne l d u CO2 avec le MgO en milieu aqueux es t semblable à  celui de 
CaO (Femândezera/.,. 1999): 
C02(g) + H20(l) ^  C02(aq ) (L16 ) 
MgO(s) + H20(l) *-*  Mg(0H)2(s ) (1.17 ) 
C02(aq)--C02(i) (118 ) 
CO2 + Mg(0H)2(s) +  (n-1 ) H20(aq) ^ MgC0 3 nH20(s) (1.19 ) 
MgC03 nH20(s) + CO2 ^ Mg^ ^ (i)+ 2 HCO^Xi) + (n-1) H2O (1.20 ) 
Mg^^i) +  2 HC03- (i) -^  M g % q ) +  2 HCO^"(aq) (1-21 ) 
où le C02(i), le Mg^*(i) et le HCO(i) son t les produits formés et/o u adsorbés à  l'interface . 
La réaction 1.2 0 où l e carbonate d e magnésium form é à  la surfac e de s particules réagi t ave c 
le CO2 pour forme r d u bicarbonate d e magnésium représent e l'étap e l a plus importante d e ce 
mécanisme. 
Toutefois, lorsqu e l a concentration d e Mg O e n solutio n excèd e 0,5 5 g/L , l a précipitation d u 
carbonate de magnésium peu t devenir l a réaction dominante (Evan s et St-Clair . 1949) . 
Les réaction s 1. 9 à  1.2 1 démontren t qu e c e processu s s e produi t spontanément , san s 
nécessiter de la chaleur . 
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D'un poin t d e vu e thermodynamique , l e maximu m d e conversio n d e calciu m conten u dan s 
les résidu s alcalin s dépen d d e deu x facteurs , l a solubilit é de s ion s d u calciu m dan s l e 
processus d'extractio n e t d e l a solubilit é de s ion s calciu m dan s l a précipitation . L e produi t 
net d e l a productio n d e CaC03 , dépen d d e l a différenc e d e solubilit é entr e l e processu s 
d'extraction e t celui de la précipitation (lizuk a et  al, 2004) . 
1.3.2 L'effe t de s variables sur la carbonatatio n 
Plusieurs variable s affecten t l a carbonatatio n de s oxyde s métallique s de s résidu s e t sous -
produits alcalins . Nombreux chercheur s ont  étudié l'effe t de s variable s su r l e processus de la 
carbonatation (Stolarof f e / al,  2003 ; Druckenmille r e t Maroto-Valera , 2005 ; Maroto-Valer a 
et al,  2005 ; Stolarof f e r al,  2003 ; Hujge n et  al,  2003-2006 ; Bonenfan t 2008) . L'effe t de s 
variables su r l a carbonatatio n de s oxyde s métallique s basique s e n solutio n peu t êtr e sépar é 
en deux catégories . 
Variables affectan t l a solubilité du C02dans l'ea u 
Le pH, la température e t la salinité de l'eau ains i que la pression partielle du CO2 ont un effe t 
direct su r l a solubilité du CO2 dans l'eau. Plu s le pH est basique, plus l a solubilité du CO2 est 
élevée. L a solubilit é d u CO 2 se fai t selo n l a lo i d'Henr y pou r de s pression s supérieure s à  5 
atm (Vas Bhat , 2000): 
[C02]aq=KHpC02= 0.032 pC02 (1.22 ) 
KH es t l e coefficien t d e solubilit é o u constant e d'Hem y d u CO 2 qu i es t dépendant e d e l a 
température e t de la salinité et pC02 est la pression partielle du CO2. 
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L'approche d e Setcheno w qu i illustr e l'influenc e de s sel s su r l a solubilit é d u CO 2 peu t 
s'appliquer à  différents sel s minérales comme sui t : 
X = xO exp(-Â:/) (1.23 ) 
où X e t xO sont le s fracfions molaire s d u gaz acide dans l'ea u pur e e t dans l a solution saline . 
K es t la constante de Setchenow e t I est la force ioniqu e du sel . 
Variables affectan t directemen t l a carbonatation de s oxydes métallique s basique s en 
solution 
La granulométri e de s particules , l a concentratio n (rati o solide/liquide ) d'oxyd e métalliqu e 
dans l a solution , l e temps, la température d e réaction, l a pression partiell e e t le débit du CO2 
ainsi qu e l a vitesse d e brassag e d e l a solutio n son t le s variables qu i influencen t directemen t 
la carbonatation de s oxydes métalliques basiques en solution . 
Il fau t note r qu e l a vitess e d e brassag e n'es t pa s influencé e e t n'influenc e pa s le s autre s 
variables lors le processus de carbonatation . 
Granulométrie de s particule s 
La granulométri e de s particule s joue u n rôl e trè s importan t su r l a carbonatatio n de s oxyde s 
métalliques. Le s étude s d e Hujge n et  al,  (2006) , Bonenfan t et  al,  (2008) . Baciocch i et  al, 
(2009) on t démontré s qu e le s quantités de s carbonate s e t des silicate s d e magnésium étaien t 
plus élevé s à  de s granulométrie s d e scorie s e t d e wallastonit e <  38pm . L a conversio n d u 
CaO d e scorie s d'aciérie s e n carbonate s pass e d e 2 4 à  74 % lorsqu e l a granulométri e de s 
particules diminu e d e < 2 mm à  < 38 pm. Réduire la  granulométrie pa r deux peu t augmente r 
la conversion d e 32 à 62 % (Hujgen., 2005) . 
Vitesse de brassage 
La conversio n d e CO 2 e n carbonate s n'es t pa s influencé e pa r l a vitess e d e brassag e >  50 0 
rpm (Hujge n et  al,  2006 ) mais , peu t empêche r l a précipitatio n d u Mg O (Femânde z et  al, 
1999). E n revanche , baisse r l a vitess e d e brassag e d e 50 0 à  10 0 rp m résult e e n un e 
diminution marqué e de la conversion de CO2 en carbonates (Hujge n et  al, 2006) . 
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Ratio solide/liquide (L/S ) 
Plus l a solution es t diluée plus l a conversion d u CO2 en carbonates es t élevée (Hujgen et  al, 
2006., Bonenfan t et  al,  2008) . Autremen t dh , plu s l e rafi o L/ S es t élev é plus , l e degr é d e 
carbonatation es t élevée . Toutefois , l'effe t d e c e paramètr e su r l a carbonatatio n dépen d de s 
autres paramètre s tel s qu e l a températur e e t l a pressio n d e l'expérimentatio n (Baciocch i et 
al, 2009) . 
La température e t la pression du CO? 
Ces deu x variable s son t trè s liée s l'un e à  l'autre . L a températur e peu t avoi r de s effet s 
contradictoires su r l a carbonatation . À  haute température , l a lixiviatio n d u C a d e l a matric e 
peut êtr e très rapide , mais l a solubilité d u CO2 dans l a solution peu t diminue r (Hujge n et  al. 
2005). À  un e pressio n d e 2 0 bar s d e CO 2 l a carbonatafio n augment e s i l a températur e n e 
dépasse pa s le s 15O C e t attein t so n maximu m à  200C. L a conversio n diminu e abruptemen t 
au-dessus d e 200C . C e résulta t es t d û au x effet s contradictoire s d e l a températur e 
l'augmentation d e l a température augment e l a vitesse de réaction e t l e transfert d e masse de s 
ions d e calciu m (lixiviation ) mais , d e l'autr e coté , ell e provoqu e l a baiss e de s ion s 
bicarbonate dan s l'ea u (Montes-Hemande z et  al,  2009) . L a formatio n de s carbonate s es t 
plus élevée aux basses pressions et à de hautes températures (Och s et  al, 1998) . 
1.3.3 Cinétiqu e d'adsorptio n d u CO 2 
La cinétique d'adsorptio n d u CO 2 dépend comm e o n vien t d e voir , d e plusieur s paramètres . 
La vitesse d e réaction dépen d grandemen t d e la température e t de l a pression (Huijge n et  al. 
2006). Alor s qu e l a premièr e étap e es t rapid e e t caractérisé e pa r la  formatio n d e CaCO j e n 
quantité relativement importante , l a seconde étape est plus lente (Gmpta e t Fan, 2002). 
En effet , l e CaC0 3 form é préalablemen t dan s l a premièr e étape , constitu e un e barrièr e qu i 
gêne la  réactio n d u Ca O disponibl e ave c l e CO 2 D e c e fait , l'adsorptio n d u CO 2 se trouv e 
limitée. 
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Par conséquent , l e phénomène d e diffusion de s composants chimique s à  travers l a couche d e 
CaC03 form é constitu e u n paramètr e cl é qu i gouvern e l a cinétiqu e d e l a second e étape . L e 
processus de lixiviation influenc e don c le degré de carbonatation. L e transfert d e masse dans 
les pores d u solid e es t difficil e à  évaluer selo n Ochsenkuhn-Petroloulo u et  al,  (2002) , car i l 
est impossibl e d e défini r l a form e de s canau x empmnté s pa r l a mafière . O n peu t toutefois , 
selon ce s auteurs , obteni r un e esfimatio n approximativ e d u transfer t de s particule s dan s l a 
solution à  l'aide d e l'équation suivant e : 
Dni/dt=k'A(Cs-c)/b (1.24 ) 
ou: 
A est Faire de l'interface solide-liquid e ; 
b est l'épaisseur d u film entourant le s particules ; 
c est la concentration (m/v ) du soluté; 
t est le temps; 
Cs est la concentration d e la solution saturée en contacte avec les particules ; 
m est l a masse des particules transférées dan s le temps t ; 
k' es t le coefficient d e diffusion . 
L'air d e l'interfac e solide-liquid e es t proportionne l au x nombre s de s particule s solide s dan s 
la solution e t l e ratio L/ S es t l a fraction d e l'air e spécifiqu e de s particule s d u résid u alcali n 
qui participent dan s l e processus de lixiviafion (Ochsenkuhn-Petroloulo u et  al,  2002) . Ainsi, 
la taille de s pore s d e Ca O e t leu r distributio n deviennen t de s facteur s important s quan t à  l a 
conversion d e Ca O e n CaC03 . A  ce propos , des performance s d e conversio n d e 7 0 e t 8 2 % 
ont ét é réalisées pa r Bhati a an d Perlmutte r (1983 ) e t Mess et  al, (1999 ) respecfivement pou r 
des granulométries de 81-173pm et 15-2 0 pm. 
35 
Pour exprime r d e faço n apparent e l a cinétiqu e d e cett e conversio n d e Ca O e n CaC03 , u n 
modèle mathématique a  été proposé par Lee (2004) : 
X = k b t/(b+t) e t dX/dt -  k  (1-X/Xu)^ (1.25 ) 
où X  e t X u son t l a conversio n e t l a conversio n ultim e d e CaO , k  es t un e constant e d e l a 
vitesse de cinétique, b est le temp s nécessaire atteindre Xu/2 e t t est l e temps. 
Pour décrir e l a vhess e d e conversio n d e Mg O e n MgC03 , u n modèl e mathématiqu e a  ét é 
proposé par Femândez et  al, (1999 ) : 
kt= l-(l-XMgO)'^ ^ (1.26 ) 
où XMgO représente l a conversion d e MgO, k  est une constante de la vitesse d e cinétique, 
t est le temps. 
Lors de ces réactions , l e CO2 s'attache chimiquemen t à  l a surface de s oxydes métalliques d e 
MgO, CaO , Ti0 2 pou r forme r de s unidentate s dan s l e ca s d e Ca O (Aurou x e t Gervasini , 
1990) e t d e unidentates (u n seu l atom e es t donneur d'électrons ) e t bidentate s (deu x atome s 
sont des donneurs d'électrons) dan s le cas de MgO et de Ti02 (Udovic e t Dumestic, 1984) . 
L'aluminium es t égalemen t libér é e n grande s quanfité s dan s le s solution s de s boue s rouges , 
mais i l form e beaucou p moin s d e carbonate s comparé s au x Ca O e t MgO . Coolin g et  al, 
(2002) ont  démontr é qu e l a soude caustiqu e e t l e TCA-6 ( 3 Ca(0H)2 . 2  A1(0H)3) adsorben t 
respectivement 29, 0 e t 46,9 % du CO2 adsorbé par le s boues rouges . L e Si02 ne forment pa s 
de carbonates mêm e s'i l adsorb e un e bonne quantit é d e CO 2 (Ueno e t Bennet t 1978 , Bal et 
al, 2001) . E n revanche, le s bicarbonates s e formen t suit e à  l'adsorption d u CO 2 sur les site s 
acides fort s de s oxyde s selo n u n mécanism e d u typ e Langmuir-Hinshellwood . Ce s 
mécanismes impliquen t l'isotherm e d e Langmuir (cas I et III). 
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Cette isotherm e peu t êtr e décrite en termes de taux d e réaction à  la surface d e l'adsorban t O 
(Erzeng, 2006) : 
0 =  nombre de sites d'adsorption occupé s (L27 ) 
nombre de sites d'adsorpfion disponible s 
O = 0 ~ l 
Ce mécanism e (Langmuir-Hinshellwood ) s'appliqu e dan s l e ca s d e l'adsorpfio n d e deu x 
réactifs su r une surface san s dissociation : 
A(g) + B(g) ^  A(ads ) + B(ads) -^ Produi t (1.28 ) 
La vitesse de cette réaction est donnée par : 
ri = k [A] [B] = k ©AO B (1.29 ) 
L'isotherme d e Langmuir s'applique comm e sui t : 
©A = BO.APA/\  +BO,APA+BO.BPB  (1.30 ) 
©B=BO,BPB/1+BO,AP/)+BO,BP5 (1.31 ) 
où B est le coefficient d'adsorptio n ( A et B) et PA  et PB,  le s pressions partielles de A et B. 
La vitesse dérivée de l'isotherme d e Langmuir cas III s'illustr e comm e sui t : 
r, = kBo,ABo,B/'^/'s/l +BO,APA  +  BO,BPB  (1.32 ) 
De no s jours , aucun e étud e n' a élucid é complètemen t le s mécanisme s qu i régissen t 
l'adsorption d u CO 2 en milieu x aqueu x de s oxyde s métallique s basique s présent s dan s le s 
scories d'aciérie s (Bonenfant , 2008) . U n nombr e importan t d e variable s peu t ralenti r o u 
accélérer l a vitesse de la réaction de l'adsorption d u CO2. 
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Plusieurs méthode s on t ét é examinée s jusqu' à présen t pa r le s chercheur s y  compri s 
l'augmentation d e la  surfac e de s particule s d e roch e pa r pulvérisation , l'utilisatio n d e 
catalyseurs d e réactio n tel s qu e l'acid e chlorhydrique , l'acid e acétiqu e o u hydroxyd e d e 
lithium, de s solution s tampon s telle s qu e bicarbonat e d e sodiu m e t l e carbonat e d e fe r 
(Krevor e t Lackner , 2009 ) e t des températures e t de s pressions élevée s o ù l e CO2 est en éta t 
supercritique (lizuk a et  al,  2004) . Prigiobb e et  al,  (2009 ) on t remarqu é qu e le s sel s 
inorganiques tels que NaCl, NaHCOs, et KHCO3 ont amélioré l a carbonatafion de s silicates. 
Ils ont concl u qu e l a variation d u pH peu t influence r l a dissolution d u CO 2 dans l a solufion . 
En revanche , l a variafio n de s tau x d e HCl , d e LiO H o u d e l a salinit é a  produi t u n 
changement dan s l a valeu r d u p H c e qu i à  so n tou r condui t à  un changemen t d u tau x d e l a 
dissolution d u CO 2 mais, i l n' y avai t pa s d e preuve s d'u n effe t direc t e t indépendan t d e ce s 
paramètres su r le taux de dissolution d u CO2. 
La variatio n d e p H n' a pa s l a mêm e influenc e su r toute s le s matrice s alcalines . L'olivin e 
semble d'être l e minéral alcali n l e plus influencé pa r l a variation d u pH s i on parle en termes 
de dissolutio n d u CO2 . I l n' y a  pa s d'effe t d'inhibitio n su r l a dissolutio n d u CO 2 à  u n p H 
supérieur à  5. Ce constat es t important , car , à ces valeurs de pH e t à des températures d e 25 à 
150 C le s précipitations d e carbonates son t les plus élevées (Prigiobbe et  al, 2009) . Lorsque 
le pH de ce système es t presque neutre , la dissolution d u CO2 est lente e t donc la dissolutio n 
des minéraux dans ces conditions es t moindre (Krevor e t Lackner ,2009) . 
Liu et  al. (2005 ) ont  développ é un e méthode biométrique dan s laquell e l'enzym e anhydras e 
carbonique jou e l e rôl e d e catalyseu r biologique . Le s résultat s obtenu s on t démontr é qu e 
l'enzyme a  accéléré l a carbonatation de s oxydes métalliques dans le milieu aqueux . 
En conclusion , plusieur s paramètre s influence s l a cinéfiqu e d'adsorptio n d u CO 2 e t l a 
formation de s carbonates . C e son t donc , l'augmentatio n d e l a température , d u rappor t L/S , 
du temps de réaction e t de l a pression partiell e d u CO2 les principaux facteur s qu i favorisen t 
la conversion d u Ca en carbonates . 
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1.3.4 Valorisatio n de s résidus et des sous-produits alcalin s 
Les boues rouge s des aluminerie s 
La production de s boues rouges en 2006 s'est chiffrée à  90 millions de tonnes dans le monde 
dont troi s million s d e tonnes au Canada e t on prévoit un e augmentatio n d e production d e 6 0 
% par décennie (Kumar et  al,  2006) . 
Le stockag e de s boue s rouge s représent e no n seulemen t u n problèm e économique , à  caus e 
des coût s d e préparatio n e t d e maintenanc e de s sites , mai s auss i u n problèm e 
environnemental d û à leur nature caustique. 
Les boues rouges son t ufilisées dan s les domaines de (Sglavo et  al, 2000 , Gupta et  al, 2001 , 
Brunori et  al, 2005 , Li et al, 2006 ) : 
constmction de s routes à cause de leur solidité et de leur durabilité ; 
production d u ciment à  cause de leur résistance au gel et leur bas prix; 
fertilisation de s sols grâce à leur teneur élevée en potassium e t en phosphate ; 
extraction des oxydes de fer, de scandium, de plomb et de titan ; 
fabrication d e céramique ; 
neutralisation de s eaux des mines et des sites contaminés . 
Les scories des aciérie s 
L'utilisation de s scorie s dans l e but de séquestrer l e CO2 est important e s i on considère qu'i l 
se produi t actuellemen t 1 4 million s d e tonne s a u Canada , 2 1 million s d e tonne s au x État s 
Unis e t 35 0 million s d e tonnes de scorie s dans l e monde (Procto r et  al,  2000) . Pou r chaqu e 
tonne d'acie r produit , 0,2 8 à  1  tonne CO 2 son t émi s dan s l'atmosphère . Le s scorie s son t 
utilisées dan s plusieurs domaine s de l'économie . Le s principales ufilisation s de s scories son t 
dans l e domain e d e l a constructio n (bitume ) e t comm e matériau x d e rembla i (Kharoune , 
2006). Des  technique s récente s permetten t l a récupératio n d u phosphor e de s eau x usée s 
(Soulard, 2001). 
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Les scorie s d e typ e F P (Fou r Poche ) son t certifi é pou r u n usag e comm e amendemen t 
calcique de s sol s (Procto r et  al,  2000) . D'autre s utilisation s connue s de s scorie s son t dan s 
les domaine s d e neutralisatio n de s eau x d e drainag e de s mines , contr e l'érosio n de s sols , 
comme matérie l d e drainag e e t d'adsorptio n de s métau x lourds . Mêm e s i plusieur s 
utilisations de s scorie s son t répertoriées , actuellemen t plusieur s dizaine s d e million s d e 
tonnes de scories se trouvent accumulée s su r des terrains partout dans l e monde. 
Les poussières de four des cimenteries (CKD ) 
La production mondial e de s CKD s'élèv e à  30 millions d e tonnes (Konsta-Gdouto s e t Shah , 
2003). Un e trè s faibl e proportio n (1 5 % ) d e CK D es t utilisé e comm e substitu t à  l a chau x 
dans le s industrie s agricole s e t d e l a construction . Un e bonn e parti e (jusqu' à 6 7 % ) es t 
réutilisée dan s le s fours d e production d u ciment e t le reste des CKD s e retrouvent e n pile ou 
dans de s étangs à  proximité de s usines . On esfime à  quatre million s d e tonnes d e poussière s 
accumulées en Amérique du Nord. (Van Hoss et Padovani, 2003). 
Grâce à  leu r teneu r élevé e e n calciu m e t potassiu m le s CK D son t trè s utilisée s dan s l a 
fertilisation de s sol s e t l a stabilisafio n de s eau x usée s e t de s boue s de s station s d'épuration . 
Les CK D son t égalemen t ufilisée s avec  succè s comm e remplissan t bitumineu x dan s l e 
pavage e t l a toitur e d'asphalte . E n outre , le s CK D e t le s cendre s volante s carbonate s 
(utilisées pour la séquestration du CO2) sont riches en carbonate d e calcium (CaC03 ) et de ce 
fait, elle s peuven t êtr e réutilisée s comm e mafière s première s dan s l a fabricatio n d u ciment . 
Dans c e cas , l e processu s d e carbonatatio n peu t êtr e considér é comm e u n processu s d e 
recyclage du ciment (lizuka et  al, 2004) . 
Les cendres volantes de s cimenterie s 
Aux État s Unies , 70,8 millions de tonnes de cendres volante s d e tout genr e ont  été produite s 
en 2004. Prés de 40 % de ces résidus son t utilisés comme additi f de ciment (Biemack i et  al, 
2007), dan s de s bloc s d e maçonnerie , comm e matérie l e n alliage s légers , comm e matière s 
d'agrégation fluides,  dan s l a chaussée/construction d e piste et comm e granule s de toiture. 
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La plu s grand e applicafio n de s cendre s volante s es t dan s l e ciment , bie n que , d e nouvelle s 
ufilisations créatrice s pou r le s cendre s volante s soien t activemen t cherchée s (Konsta -
Gdoutos et Shah, 2003; Kim, 2004). 
Pour l a périod e 200 3 à  2005 , les centrales alimentée s a u charbo n a u Canad a on t produi t e n 
moyenne 4,5 2 M t de cendres volante s pa r année (Panagapko , 2005) . Dans l'ensemble , 2 8 % 
des cendre s volante s ont  ét é réutilisés . L e gyps e synthétiqu e entr e dan s l a fabricatio n d e 
panneaux d e placoplâtre e t est utilisé à  titre d'additif à  ciment (Panagapko , 2005) . En Inde , la 
production d e cendre s volante s es t supérieur e à  11 0 millions d e tonne s pa r a n e t seulemen t 
20-25 % de ces résidus sont utilisés à la fabrication d u ciment (Kumar et  al, 2005) . 
Récemment, Soon g et  al,  (2006 ) on t propos é l'utilisatio n de s cendre s volante s e t de s 
solutions d e saumur e afi n d e séquestre r l e CO 2 pa r carbonatatio n minérale . E n Europ e e t 
selon le s années , de 2  à  3  millions d e tonnes d e cendres volantes , su r un e productio n total e 
de 43 millions , son t utilisées en constructions d e routes soi t un taux d'utilisatio n globa l dan s 
ce secteur d'activité d e 8 %. 
CHAPITRE 2 
MATÉRIEL E T MÉTHODE S 
Ce chapitr e présent e l a méthodologie suivi e e t le s critère s d e sélectio n de s matériau x ciblé s 
lors d u projet : boue s rouge s de s alumineries , scorie s de s aciéries , poussière s d e fou r e t le s 
cendres volantes des cimenteries. 
2.1 Descriptio n de s résidus et sous produits alcalins ciblé s 
Des critère s d e présélectio n e t d e sélectio n on t ét é appliqué s pou r chacu n de s matériau x 
ciblés. Pa r critère s d e présélection , o n sous-enten d tout e propriét é physiqu e d e résidu s 
susceptible à  présente r de s danger s pou r l a sant é humain e telle s qu e de s odeur s 
nauséabondes, dégagemen t d e ga z toxiques , etc . Le s résidu s industriel s demandan t de s 
procédés supplémentaire s afi n d e le s rendre non-toxique s o u ufilisable s avan t d e le s ufilise r 
au laboratoir e on t ét é écarté s d e l a présent e étude . L a teneu r e n oxyde s métallique s (CaO , 
MgO, Si2 0 etc) , l a teneu r e n métau x lourd s (lixiviation) , l e pH , l a conductivité , l a 
granulométrie son t le s principau x critère s d e sélectio n de s résidus . Huit  résidu s e t sous -
produits alcalin s ont  été choisis pour réaliser l'étud e su r l a séquestration d u CO2 : deux type s 
de boue s rouge s (humide s e t sèches) , trois types d e scorie s (FAÉ , HF , FP ) e t deu x type s d e 
résidus des cimenteries (poussières de four, cendre s volantes). 
2.1.1 Le s boues rouge s des aluminerie s 
Les boues rouges on t été foumies pa r Alcan Inc . (Vaudreuil, Québec , Canada) stockée s dan s 
des conteneur s hermétiquemen t fermé s à  2 2 C . L a couleu r roug e (Figur e 2.1 ) es t du e à  l a 
forte teneu r e n fe r e t so n p H élev é es t l a conséquenc e d u traitemen t d e l a bauxit e à 
l'hydroxyde d e sodium (NaOH) . 
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Boues rouge s 
humides 
Boues rouge s 
sèches 
Figure 2.1 Photos des boues rouges humides et sèches. 
Les boues rouges ont une granulométrie très fine comprise entre 0,1 à 1000 pm, une surface 
spécifique d e 1 0 à  4 0 m /^ g e t un e mass e volum e trique qu i vari e d e 3, 0 à  3, 5 g/cm ^ 
(Bonenfant et  al, 2006) . Les boues rouges humides ont une siccité de 50 %. 
Tableau 2.1 La composition chimique moyenne des boue s rouges 




























Les oxydes présenté s au tableau 2.1 font parti e des principales phases (  Hind et  al, 1999 , 
Coolmg et al, 2002 , Cabeza et al, 2003 ) comm e la portlandite (Ca (0H)2), le carbonate de 
sodium (Na2C03), le naal (0H)4; Na6[AlSi04]6, la cristalline d'hématite (Fe203) , la goethite 
(a-FeOOH), la gibbsite (Al (0H)3), la boehmite (y-AlOOH), la sodalite (Na4Al3Si30i2Cl), la 
anastase (Ti02), la mtile (Ti02), la katoite (Ca3Al2Si04(OH)i2), le gypse (CaS04 2H2O) , et 
le quartz (Si02). 
2.1.2 Le s scories des aciéries 
Les scorie s FA É (fou r à  ar c électrique) , H F (hau t foumeau ) e t F P (fou r Poche ) on t ét é 
foumies par la compagnie Mittal Canada Inc (Contrecoetu", Québec, Canada). 
Dans les usines intégrées, toutes situées en Ontario, des hauts fourneaux (voi r le schéma de 
production d e l'acier . Annex e II ) produisen t d u fe r primair e à  parti r d e matière s bmte s 
comme du minerai d e fer, d u charbon e t de la chaux (Mikhai l e t Aota, 2006). Les scories 
sont inodore s e t ont une granulométrie fm e d e 0  à  5mm mais , elles son t commercialisée s 
aussi à une granulométrie de 5 à 14 mm (voir figure 2.2). 
Figure 2.2 Photo s des scories FAÉ, HF et FP. 
Sont les pH élevés (12 à 13) et de leurs teneurs élevés en oxydes métalhques (Huijgen et al, 
2005). Les raisons principales de l'utilisation des scories comme substrat de séquestration du 
CO2 
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Les scorie s FO P et FP sont plus riches en calcium qu e cell e FAÉ , tandis qu e le s scorie s F P 
sont plu s riche s o n oxyd e d'aluminium . Le s teneur s e n métau x lourd s son t faible s pou r le s 
trois types d e scorie s étudiées . Les scories d e type FO P et FA É son t différente s de s scorie s 
HF (Figur e 2.2) . Elle s son t plu s légère s e t plu s riches  e n fe r (Bonenfan t et  al,  2006) . Le s 
scories H F ayan t un e mass e volumiqu e d e 200 0 kg/m ^ sont le s plu s légères , tandi s qu e le s 
scories FOP et FAÉ ont une masse volumique de 3000 kg/m\ 
Plusieurs phase s minéralogique s composen t le s scorie s don t le s principale s son t l a 
portlandite (Ca(0H)2 ) qu i es t généralement l a phase dominante , l a calcite , l a magnésite , le s 
silicates e t diver s oxyde s tel s qu e de s oxyde s d e calcium , d e magnésium , d e fer , d e 
manganèse e t de silicium (voi r tableau 1.4).Selo n Huijgen et  al, (2005) , les conditions dan s 
lesquelles le s scorie s son t générée s déterminen t le s proportion s d e ce s phase s dan s le s 
scories (Huijgen et  al, 2005) . 
2.1.3 Le s poussières de four des cimenteries 
Les poussière s d e fou r on t ét é fourni e pa r le s cimenterie s St-Lauren t Inc . (Longueuil , 
Québec, Canada) et Ciment Québec Inc. (St-Basil, Québec, Canada). 
Les poussières de four de cimenterie (voir figure 2.3) , connues aussi sous le nom de «cernen t 
kiln dust» (CKD) , sont des résidus industriel s récupérés pa r les filtres électrostatiques (Doy e 
et Duchesne , 2003 ) lor s d e l a fabricatio n d u clinke r (voi r l e schém a d e l a fabricatio n d u 
ciment. Annexe III) . Les CKD ont une granulométri e trè s fine variant de 0,1 à  10 0 pm, une 
surface spécifiqu e d e 46 à 14 0 m /g. Les CKD ont une masse volumique de 480 kg/m\ mai s 
compactées, leur masse volumique peut atteindre 135 0 à 150 0 kg/m^ (The Fédéra l Highway 
Administration, 2006) . L a compositio n chimiqu e moyenn e de s CK D es t représenté e a u 
tableau 1.5 . 
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Figure 2.3 Photo des poussières de four de 
cimenterie (CKD). 
Tiré de Doye et Duchesne (2003) 
Les CKD hbèren t trè s rapidemen t d e fortes concentration s e n potassium, e n sulfat e e t en 
alcalinité (Doye et Duchesne, 2003). La quantité d'oxyde de CKD dépend du type de four, la 
source des matières, du type de carburant utilisé, et la manière dont les CKD ont été récupéré 
par le système. 
L'analyse minéralogiqu e de s CKD montre qu'elles sont composées de calcite (CaC03) , de 
dolomie (CaMg(C03)2 , d u quart z (Si02) , l e portlandit e (Ca(0H)2 , de s sel s d'arkanit e 
(K2SO4), d e gyps e (CaS04) , d e sylvit e (KCl) , d'halit e (NaCl ) e t d'ettrengit e 
(Ca6(Al)2(OH)i 2(804)326 H2O + 6 H2O). 
2.1.4 Le s cendres volantes 
Les cendres volante s (voi r figure 2.4) on t ét é fournie s pa r le s cimenteries St-Lauren t Inc . 
(Longueuil, Québec, Canada). 
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Figure 2.4 Phot o des cendres volantes. 
Les particule s d e cendre s volante s son t l a plupar t d u temp s sphérique s avec  un e surfac e 
spécifique d e 25 0 à  60 0 m'^ /kg . Les cendre s volante s d e class e C  on t u n p H d e 1 2 e t un e 
masse volumiqu e d e 234 0 kg/m ^ (Biemack i et  al,  2007) . L a compositio n chimiqu e de s 
cendres volantes es t décrite au tableau 1.6 . 
Une tonne de cendres volantes pourrait séquestrer jusqu'à 2 6 kg de CO2 (Montes-Hemandez, 
2009). 
En général , le s phase s minérale s présentes , (Biemack i et  al,  2007 ) dan s cendre s volante s 
sont l e quartz (Si02) , l a mullite (3AI2O 3 JE 2Si02), l a plagioclase (Na , Ca (Si , Al) 40») , l a 
gehlenite (Ca2A l [AlSiO?]) , l'anhydrit e (CaS04) , l'hématit e (Fe203) , Fhalit e (NaCl) , l a 
sylvinite (KCl), et la calcite (CaC03). 
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2.2 Méthode s expérimentale s 
2.2.1 Caractérisatio n de s matériau x ciblé s 
La compositio n chimiqu e de s matériau x ciblé s (scorie s e t boue s rouges ) a  ét é évalué e pa r 
fluorescence à  rayon X  à  l'aid e d'u n spectromètr e Philip s PW2400 . Ell e a  permis l'analys e 
quantitative de s principaux composant s tels que :1 e CaO, le FeO, et le MgO. Ces mesures ont 
été réalisée s e n triplicat a su r de s échantillon s d e différent s lot s de s matériau x ciblé s e t 
utilisées pour l'ensemble de s expérimentations . 
2.2.2 Déterminatio n d u pH et de la conductivit é 
Le p H e t l a conductivit é de s mélange s lixivié s on t ét é mesuré s selo n le s méthode s 
respectives normalisée s 4500-H"^- B e t 2510- B (APHA , 1989 ) ave c l e pH-mètr e numériqu e 
PHM 250 ION Analyser ains i que le conductimètre numériqu e CD M Conductivit y Mete r de 
la compagni e MaterLab'^'^ . Le s valeur s d e p H e t d e conductivit é on t ét é mesurée s pou r 
chacun des matériaux ciblés avant et après la carbonatation ains i que sur tous les échantillon s 
prélixiviés e t non prélixiviés , filtrés  e t non-filtrés. L a filtration a  été réalisé à  l'aide d e filtres 
Filtropur stérile s en acétates de cellulose ayant un diamètre de 0,45 pm . 
2.2.3 Déterminatio n d u pouvoir alcalin 
L'alcalinité de s matériau x a  ét é mesuré e à  l'aid e d u fitreur  automatiqu e TIM86 5 Titrafio n 
manager e t d u logicie l Titramaste r 85V.1.3.0 . L e titrag e a  ét é effectu é ave c d e l'acid e 
chlorhydrique (HCl ) 1  N. Afi n d'évalue r l e potentie l d e séquestrafio n de s hui t matériau x 
testés, le s réserve s alcaline s de s matrice s on t ét é mesurée s dan s de s échantillon s ayan t de s 
granulométries industrielles . Le s échantillons contenaien t 1 0 g de matériaux ciblé s e t 20 mL 
d'eau déionisé e e t ont été agités à 20°C et 200 rpm et titrés par titrage automatique ave c HCl 
IN. L e bu t d e l'activit é étai t d'évalue r l e potentie l d e séquestratio n de s matériau x ciblé s e n 
partant de leurs pH naturel jusqu' à  pH 8, 3 soi t le pH limite de formafion de s carbonates. 
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2.2.4 Déterminatio n d e la capacité d'adsorption e t de séquestration d u CO2 en 
cuvée 
Des essai s e n cuvé e on t ét é réalisé s ave c le s hui t résidu s alcalin s ciblés . Le s capacité s 
d'absorption de s matériau x choisi s on t ét é déterminée s pa r l e barbotag e d u CO 2 (15 %  e n 
volume, CO2/N2 ) e n fonctio n d e temp s donné s d e réactio n :  24 e t 4 8 heures . L e choi x d u 
mélange 1 5 %  e n volume , CO2/N 2 a ét é fai t e n tenan t compt e de s émission s réel s e n CO 2 
qu'une chemin é d'usine rejett e dan s l'atmosphère ( 8 à 1 5 %). Cette opération a  été effectué e 
dans des Erleinmeyer d e 250 mL qui contenaient 2 0 g de résidu e t 200 mL d'eau déionisé e à 
20 C  avec u n débi t d e 5  ml/min duran t 2 4 e t 4 8 heures , sou s un e agitatio n d e 20 0 rpm . L e 
tableau ci-dessous illustr e le s paramètres d'expérimentation . 






Volume d'eau distillé e 
Rapport liquide/solid e 
(L/S) 

















Le pH , e t l a conductivit é ont  ét é mesuré s selo n le s technique s décrite s précédemment . Le s 
quantités d e carbon e absorbée s ont  ét é mesurée s à  l'aid e d'analyseu r DC-85 A TO C d e l a 
compagnie Dohrman n Divisio n C o muni d'un fou r à  combustion (800°C) , d'un flux  conten u 
d'oxygène e t d'u n tub e à  catalyse contenan t d e l'oxyd e d e cobal t su r alumine . L'analyseu r 
est étalonn é ave c un e solutio n d e biphtalat e d e potassiu m à  un e concentratio n e n carbon e 
organique d e 200 0 mg-C/L . Le s concentration s e n carbon e organiqu e de s matériau x ciblé s 
lixiviées, non-lixiviées , filtrées  e t non-filtrées on t ét é mesurées aprè s l'injectio n d e 20-40 p L 
dans le four d u TOC-mètre . 
Avant l'injectio n dan s l e fou r d u TOC-mètr e tou s le s échantillon s on t ét é agité s ave c u n 
baveau magnétiqu e à  environ 50 0 tr/min. 
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Les concentration s e n carbon e organiqu e d e tou s le s échantillon s on t ét é évaluée s pa r l a 
soustraction de s quantité s d e carbon e mesurée s avan t e t aprè s l a carbonatatio n d e ce s 
échantillons. 
La séquestratio n d u CO 2 a  été fait e e n bouteille s d e Pyre x d e 25 0 mL . Ce s dernier s étaien t 
ouverts à  l'atmosphère . L e CO 2 a  été inject é à  partir d'u n mélang e d e ga z de réservoir , e t l e 
débit d e ga z a  ét é contrôl é à  l'aid e d'u n débitmètr e à  flotteur  e n acie r inoxydabl e d e Cole -
Pamier Instmment Co . La répartition uniform e d u gaz dans la  boue rouge en milieu aqueux a 
été réalisé e à  l'aid e d'u n diffuseu r poreu x situ é à  l'intérieu r d e chaqu e fiole  coniqu e (voi r 
figure 2. 5 et photo Annexe VIII) . Les échantillons ont  été jetés après chaque analyse . 
Deux types d'essais on t été conduits : 
• essai s de barbotage prélixivié s pour lesquels le s échantillons ont  été lixiviés pendant 24 h 
et 48h, puis barbotes avec le mélange enrich i en CO2 pour une même durée; 
• essai s de barbotage non prélixiviés pour lesquels l'étape d e lixiviation a  été supprimée . 
Il fau t note r qu e pou r le s deu x temp s d'adsorptio n d u CO 2 le s échanfillon s utilisé s pou r l a 
série de 24 heures sont différents d e ceux utilisés pour la série de 48 heures. 
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Vent to atmosphère 












Figure 2.5 Schém a du barbotage du CO2 en cuvée. 
Adopté de Bonenfant et  al, (2008 ) 
Capacité d'adsorption du CO2 
La capacité d'adsorption (Kco2 ) du C02^ par les résidus alcalins a été déterminée en fonction 
du rapport liquide solide (L/S) à la fois pour des essais prélixiviés et non prélixiviés. 
Celle-ci est donnée par la formule suivante : 
^ {TOG,éiun,J(ppmQ - TOQi,ré{ppmQ) * M(CCh)I M{Q 
K.C02 (g COî/lOOg de résidu) = a • 
1000 
(2.1) 
où : M(C02) et M(C) sont respectivement les masses molaires (g/mol) de CO2 et de C. 





( \^ ^ +200mL)/{\000mL/L) 
ps(glmL) 
ms : masse de résidus utilisé dans l'essai en g; 
ps :  masse volumique du résidu alcalin en g/cm^. 
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2.2.5 Méthode s e t appareillages analytique s 
Le tableau 2. 3 résum e le s méthodes e t les appareillages utilisé s pour le s différentes analyse s 
qui ont été réalisées au cours de la présente étude. 





Ca, Na, K, Mg, Fe, 
Carbone organiqu e 
Méthodes d'analys e 
4500-H+-B, PHM 
APHA, 198 9 
2510-B 
APHA, 198 9 
2320B 
APHA, 198 9 
3500 
APHA, 198 9 
APHA, 198 9 
Appareillage 
pH-mètre 250 Ion 
Analyser 
(MeterLabiM) 
Conductimètres numériqu e 
CDM Conductivity Mete r 
(MeterLabïM) 
TIM865 Titration manage r 






Analyseur DC-85 A TO C 
Dohrmann Divisio n Co . 
Apollo 9000 TOC 
Combustion Analyze r de 
la compagnie 
Dohrmann Divisio n Co . 
CHAPITRE 3 
RESULTATS ET DISCUSSION S 
Les résultat s obtenu s suite s au x essai s réalisé s seron t présenté s e t discuté s dan s c e chapitre . 
Afin d e sélectionne r le s troi s résidu s alcalin s ayan t le s meilleur s potentiel s d e séquestratio n 
du CO2, des essais de séquestration d u CO2 de 24 et 48 heures ont ét é réalisés. Pour ce faire , 
les résultats de l'évolution d u pH, de la conductivité, du potentie l d e séquestration d u CO2 et 
du pouvoi r alcali n seron t présentés . Enfin , le s résultat s de s essai s d e l a cinétiqu e d e 
l'adsorpfion d u CO 2 réalisé s ave c l e matéria u ayan t démontr é l e meilleu r potentie l d e 
séquestration seron t discutés . 
3.1 Evolutio n du  pH et de la conductivit é 
3.1.1 Essai s d e 4 8 heures 
La figur e 3. 1 illustr e l a variation d u pH des huit résidu s aprè s 48 heures d e séquestratio n d e 
CO2. L e graphiqu e démontr e clairemen t qu e tou s le s résidu s on t sub i de s baisse s 
remarquables d e p H aprè s 4 8 heure s d'adsorptio n d e CO2 . Le s p H initiau x (voi r tablea u 
3.1) de s troi s scorie s varien t d e 11, 2 à  11, 9 e t il s on t baissé s d e pré s d e 6  unité s pou r 
atteindre l a valeu r d e 7, 2 pou r le s scorie s S3 . La figur e 3. 1 démontr e qu'i l y  a  très pe u d e 
variation d e p H entr e le s deu x valeur s extrême s d u p H conceman t le s deu x type s d e boue s 
testées. En effet , l a variation du pH concemant le s boues rouges humides prélixiviée s e t non 
prélixiviés ne dépasse pas les deux unités . Dans le cas des boues rouges sèches (prélixiviés e t 
non prélixiviés) , la  différenc e es t moindr e soi t 1. 5 unités . E n revanche , l a diminufio n de s 
valeurs d u p H pa r rappor t à  l a valeu r d u p H initia l es t remarquabl e :  du 12, 6 à  7,2 . Le s 
poussières d e fours C l e t C2 ont obtenu le s plus fortes baisse s de pH dan s leur s formes non -
filtrées. Toutefois , seulemen t l e C 2 prélixiviée s e t non-filtr é a  subi e un e baiss e d e p H 
inférieur à  7,0 soi t près de 6,8 unités . 
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Il fau t souligne r qu e le s différence s d e p H entr e le s quatr e échantillon s d e C l son t minime s 
soit 0, 1 unit é contrairemen t à  celle s d e C 2 qu i son t di x foi s plu s grande s soi t un e unité . E n 
revanche, tous le s échantillons de s cendres volantes F  subis des baisse s remarquable s d e pH 
variant de 6,6 à  6,8 unités . 
Ces résultat s prouven t qu e l a lixiviation , e n général , jou e u n rôl e minim e su r l e p H pe u 
importe l e résid u utilisé . Toutefois , le s solution s d e boue s rouge s conserven t plu s d'ion s 
métallique tell s qu e Ca^ "^ , Mg^ "^ , Al^ "^ , Fe^ "^ selon Bonenfan t (2008) . Ce son t ce s ions e t leur s 
oxydes respectifs qu i assurent le pH et les conductivités élevé s des résidus ciblés . 
Tableau 3.1 Le s valeurs des pH initiaux des huit matériaux testé s 
Types d e 
résidus 
Boues rouge s 
humides (Bl ) 
Boues rouges sèche s 
(B2) 
Scories SAE (SI ) 
Scories FP (S2) 
Scories HF (S3) 
CKD St-Lauren t C l 
CKD Cimen t 
Québec (C2 ) 

































































Quant à  l'évolution d e l a conductivité (figur e 3.2) , s i on compare ce s résultats avec  ceux d u 
pH, on peut constate r qu'i l exist e un lie u direct entr e l'évolutio n d u pH e t l'évolutio n d e la 
conductivité; plu s le s valeur s d e p H augmentent , plu s le s valeur s d e l a conductivit é 
augmentent aussi . Cett e relatio n peu t s'explique r pa r un e teneur plu s élev é de s métau x dan s 
la solution surtou t dans les solutions de CKD. 
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B1 B 2 S I 8 2 8 3 C I 
Types de résidus 
C2 
Figure 3.1 Évolution du pH des huit résidus prélixiviés :  filtrés (n), 
non filtrés (•) e t non-prélixivié s :  filtrées (  • ), non filtrés  (o ) lors 
des essais de 48 heures. 
Il est coimu qu'en général , les ions métalliques en solution tels que Ca^ "^ ' Mg^ "^ , Na"^ forment 
des électrolyte s beaucou p plu s puissant s qu e ceu x de s non-métau x d'où  le s valeur s plu s 
élevées de conductivité des CKD (Cl). Toutefois, s i on compare les valeurs de conductivités 
initiales résumées au tableau 3.2 des scories FAÉ, HF et les cendres volantes F, on remarque 
que, contrairemen t au x autre s résidus , leur s valeur s d e conductivit é aprè s 4 8 heure s d e 
carbonatation ont augmentés. Ces résultats corroborent ceux obtenus par Bonenfan t (2008) . 
Bonenfant expliqu e cet écart par la présence des oxydes amphotères dans la solution tels que 
l'Al203 qu i diminuen t substanfiellemen t leur s influence s su r l e p H de s matériau x ciblé s 
comparafivement à  ceux des oxydes fortement basique s tels que les oxydes de calcium et de 
sodium. 
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Tableau 3. 2 Les valeurs des conductivités initiale s des huit matériaux testé s 
Types d e 
résidus 
Boues rouges 
humides (Bl ) 
Boues rouges 
sèches (B2 ) 
Scories SA E 
(SI) 
Scories FP (S2) 
Scories HF (S3 ) 
CKD St-Lauren t 
Cl 
CKD Cimen t 
Québec (C2 ) 
Cendres 
volantes (F ) 
































































En revanche , l a présenc e d e grande s quantité s d'aluminiu m dan s le s lixiviat s de s boue s 
rouges e t des scorie s FA É es t susceptibl e d'être en partie responsable de s valeurs élevées d e 
conductivité d e ce s troi s solution s selo n Bonenfan t (2008) . I l es t intéressan t d e constate r 
encore un e foi s qu e l a prélixiviation , comm e dan s l e cas d u pH , a  très pe u d'incidenc e su r 
l'évolution d e l a conductivité . E n fait , i l n'exist e aucun e différenc e significafiv e d e 










B1 8 2 81 82 8 3 C 1 C 2 
Types de résidus 
Figure 3.2 Évolution de la conductivité des huit résidus prélixiviés : 
filtrés (n) , no n filtrés (•) etnon-prélixivié s : filtrés (•), no n filtrés 
(0) lors des essais de 48 heures. 
3.1.2 Essai s de 24 heures 
Tel qu'expliqu é précédemment , le s essai s d e séquestratio n d u CO 2 d e 2 4 heure s on t ét é 
réalisés dans le but de découvrir s'il existai t une différence significativ e entr e les deux temps 
de séquestratio n d u d e CO 2 étudiés : 24 e t 4 8 heures . Pou r c e faire , le s résidu s qu i on t 
obtenus le s meilleurs résultat s de séquestration du CO2 lors des essais de 48 heures ont été 
soumis à des tests de séquestration de 24 heures. Ces résidus sont le s boues rouges (humides 
et sèches), les scories (FAÉ, FP, HF) et les CKD St Laurent. 
La figure 3.3 illustre les résultats de l'évolution du pH après 24 heures de barbotage de CO2. 
On remarque que les valeurs de pH des Bl, B2, SI, S3 et Cl son t très semblables. Ils varient 
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B1 8 2 8 1 8 2 8 3 C I 
Types de résidus 
Figure 3. 3 Évolutio n d u pH de s si x résidu s prélixivié s :  filtrés 
(D), no n filtrés (•) e t non-prélixiviés :  filtrés  (•) , no n filtrés  (s ) 
lors des essais de 24 heures. 
Les scories S2 se démarquent par leurs valeurs de pH élevées soient de 9,3 (prélixivié filtré) 
à 10,0 4 (non-prélixivié , non-filtré) . Ce s résultat s démontren t qu e le s scorie s S 2 relâchen t 
plus difficilemen t le s ion s métalliques qu e l e reste de s résidus alcalins . Rappelon s qu e le s 
CKD (Cl ) on t obten u le s plu s forte s baisse s d e p H pa r rappor t au x valeur s avan t l a 
carbonisation soi t plu s d e 6  unités . Toutefois , le s différence s d e p H entr e le s échantillon s 
prélixivié e t non-prélixivi é son t moin s significative s soien t d e 0, 1 à  1  unité. Ce s résultat s 
démontrent encore une fois qu e la prélixiviation a peu d'incidence sur l'évolution du pH. 
Quant à  l'évolution d e la conductivité, l a figure 3. 4 permet d e constater qu e le s valeurs de 
conductivité obtenues sont très semblables avec celles obtenues lors les essais de 48 heures, 









B1 62 81 8 2 
Types de résidus 
83 CI 
Figure 3.4 Évolution de la conductivité des six résidus prélixiviés : 
filtrés (n), non filtrés (•) e t non-prélixivié s :  filtrés (• ) , non filtrés 
(3) lors des essais de 24 heures. 
3.2 Déterminatio n du pouvoir alcalin 
Les résultats de s essai s d e titrage réalisé s avec le s hui t résidu s (voi r le s résultat s complet s 
Armexe VI ) son t illustré s respectivemen t pa r le s figure s 3. 5 à  3.7 . Le s réserve s alcaline s 
calculées à  parti r d e ce s figure s son t résumé s dan s l e tablea u 3.3 . Ce s résultat s indiquen t 
clairement qu e le s quantités d'acide chlorhydriqu e (acide fort ) nécessaire s pour atteindre le 
pH 8, 3 (p H d e saturatio n e n CaC0 3 d'un e solutio n à  l'équilibr e e t à  l a pressio n 
atmosphérique) son t d e 8  à  1 1 foi s plu s élevée s dan s l e ca s de s scorie s d'aciérie s 
comparativement au x boues rouges, de 2 à 2,7 fois plus élevées que les CKD et jusqu' à 38 
fois plus élevées que les cendres volantes. Les cendres volantes ont un pouvoir alcali n très 
faible; seulement 2 mL de HCl on suffit pou r baisser le pH initial en-dessous de 5 unités. Les 
CKD présentent des pouvoirs tampons les plus élevés parmi les résidus alcalins suivis par les 
scories HF et FP. 
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Tableau 3.3 Réserves alcalines des huit résidus 
Type de résidu 
Boues rouges humides ( B 1 ) 
Boues rouges sèches (B2 ) 
Scories FAE (SI ) 
Scories FP (S2 ) 
Scories HF (S3 ) 
CKD (Cl ) 
CKD (C2 ) 













En revanche , le s boue s rouge s on t u n pouvoi r tampo n beaucou p plu s faibl e compar é au x 
autres résidus mentionnés ci-dessus mais, plus élevé que les cendres volantes. Les particules 
solides contribuent pou r 7 6 % du pouvoir neutralisant de s boues rouges e t l a phase liquide 
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Figure 3.5 Courbe s de titrage des scories FA E (•) , FP (•) e t HF (0) 
en fonction du volume d'acide ajouté. 
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Figure 3.6 Courbes d e titrage des CKD Cl (• ) e t C2 (•) e n fonctio n 
du volume d'acide ajouté . 
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Figure 3.7 Courbes de titrage des boues rouges sèches (D ) et humides 
(•) en fonction d u volume d'acide ajouté . 
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Ces résultats indiquen t qu e les scories d'aciérie possèden t un e capacité de neutralisation plu s 
élevée qu e tou s le s autre s résidus . D e plus , le s scorie s H F son t le s plu s réactive s ave c un e 
réserve alcaline de 4,3 moles de HCl/kg de scories. 
3.3 Déterminatio n d e la capacité d'adsorption e t de séquestration d u CO2 en 
solution aqueus e 
Cette étap e d e la  présent e étud e a  consist é à  mesure r le s capacité s d'adsorptio n d u CO 2 en 
solution pa r le s hui t résidu s alcalins . L'objecfi f principa l d e cett e étap e étai t d'évalue r l a 
variation d u potentie l d e séquestratio n pa r le s matrice s de s résidu s e t d e leur s lixiviat s 
pendant 2 4 e t 4 8 heure s afi n d e sélectionne r le s résidu s ayan t le s meilleur s potentiel s d e 
séquestration. Cett e étap e visai t égalemen t à  détermine r s'i l exist e un e différenc e 
significative de s capacité s d'adsorptio n d u CO 2 pa r le s résidu s entr e le s deu x temp s d e 
séquestration. Enfin , l'étud e d e l a cinétiqu e d e séquestratio n pa r l e résid u alcali n ayan t 
obtenu l e meilleur rendemen t d'adsorptio n d u CO2 lors les deux série s d'essais a  pour bu t de 
mieux comprendre c e processus. 
3.3.1 Essai s de 4 8 heures 
Les résultats d'adsorption d u CO2 par les huit résidus sont représentés à  la figure 3.8 . Le CO2 
injecté à  débi t constan t s e transform e e n phas e aqueuse , c e qu i impliqu e un e baiss e d e p H 
mais auss i un e adsorptio n d e CO2 . Il s démontren t qu e le s scorie s H F e t F P obtiennen t le s 
meilleures résultat s (voi r le s résultats complet s Annex e IV ) d'adsorpfion d u CO2 suivies pa r 
les CKD d e type C l e t C2 . Les de boues rouges humides (Bl ) e t sèche s (B2 ) présentent de s 
capacités d e séquestratio n d u CO 2 beaucoup moin s importante s mais , plu s importante s qu e 
les cendres volantes (F) . La figure  3.8A indiqu e les résultats d'adsorption d u CO2 par les huit 
résidus non-prélixiviés . O n remarqu e qu e le s échantillon s non-filtrée s (matrice s +  lixiviats ) 
des scorie s S 2 e t S 3 obfiennen t le s meilleurs résultat s d'adsorpfio n d u CO 2 soien t 0,08 3 e t 
0,084 g  de C02/g de résidu suivies par les Cl qu i présente des capacités d'adsorption d e 0,08 
g CO2/ g de résidu après 48 heures de carbonatation . 
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Bl B2 S I 8 2 S 3 C I 0 2 
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Figure 3.8 . L a variatio n d e l'adsorptio n d u CO 2 pa r le s 8  résidu s non -
prélixiviés (A ) et prélixiviés (B) : filtrés (D ) e t non- filtrés  (• ) lor s des essais 
de 4 8 heures. 
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Les scorie s S I e t le s boue s rouge s sèche s e t humide s non-filtrée s offren t de s rendement s 
inférieurs à  60 % comparés à  ceux de s scories S 2 et S3 . Les cendres volante s offre s le s plus 
faibles résultat s d'adsorption soi t 0,015 g CO2/ g de résidu après 48 heures de carbonatation . 
Si o n compar e le s graphique s A  e t B , o n remarqu e qu e l a lixiviatio n a  e u de s impact s 
différents su r le s hui t résidu s testés . Le s boue s rouge s humide s e t sèche s e t le s cendre s 
volantes ont  ét é plus sensibles à  la lixiviation e n démontrant de s résultat s presqu e identique s 
d'adsorpfion d u CO2 . L a figur e 4.8 B illustr e u n autr e fai t intéressant . Le s mélange s 
(matrices+ lixiviats ) de s scorie s S 2 e t de s poussières d e fou r de s cimenterie s C 2 offren t de s 
meilleurs tau x d'adsorptio n d u CO 2 que le s lixiviat s seuls . C e résulta t peu t s'explique r pa r 
tme présence plus élevée des ions métalliques dans les matrices que dans la solution . 
Les scorie s F P ont  u n pouvoi r d e séquestratio n d u CO 2 qui peu t atteindr e 0,10 7 g  de C02/ g 
de scorie s soi t l e tripl e d u pouvoi r de s boue s rouges . C e hau t nivea u d'adsorpfio n peu t 
s'expliquer pa r l a teneur élevé e en CaO, jusqu'à 31, 7 %, de Si0 2 (9,1%) e t MgO (6% ) selo n 
Huijgen et  al,  (2005) . Ce s oxyde s on t l a propriét é d e réagi r facilemen t ave c l e CO 2 e t d e 
former de s carbonates stables . 
3.3.2 Essai s de 2 4 heure s 
La figure  3. 9 illustr e le s résultat s d'adsorptio n d u CO 2 après 2 4 heure s d e carbonatatio n pa r 
les si x résidu s sélectionné s (voi r le s résultat s complet s Armex e V) . L'allur e général e de s 
graphiques de la figure  3.9 s'apparent e à  celle de la figure  3.8 . Comme dans l e cas des essai s 
de 4 8 heures , le s scorie s S2 , S 3 e t le s CK D typ e C l no n -  prélixivié s offren t le s meilleur s 
résultats d'adsorptio n d u CO2 . Les boues rouge s sèche s (non-filtrés ) présente s de s capacité s 
d'adsorption d u CO2 20 %  supérieures à  celles humides e t 45 %  inférieure s au x scorie s S3. 
La figure  3.9 A illustr e le s résultat s d'adsorptio n d u CO 2 par le s si x échantillon s prélixivié s 
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Figure 3. 9 L a variatio n d e l'adsorptio n d u CO 2 pa r le s 6  résidu s non -
prélixiviés (A ) et prélixivié s (B ) filtrés  (D ) e t non - filtrés  (• ) lor s de s essai s d e 
24 heures . 
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La prélixiviatio n sembl e d'avoi r u n impact e positi f su r l'adsorptio n d u CO 2 pa r le s troi s 
types de scories et les boues rouges humides non-filtrés . 
Les scorie s S I e t le s boue s rouge s humide s ont  augment é respectivemen t leu r pouvoi r 
d'adsorpfion d e CO 2 d e 5 2 e t d e 27 % pa r rappor t au x échantillon s non-prélixiviés . Le s 
faibles résultat s d'adsorption d u CO2 par les échantillons prélixivié s e t non-prélixiviés filtrés 
démontrent qu e le s carbonates s e trouvent majoritairemen t dan s le s matrices e t non dan s le s 
lixiviats. 
La comparaison de s résultats obtenus de la séquestration d u C02 lor s des deux série s de tests 
permet d e constate r qu e le s différence s d e gain s son t trè s différentes . Le s plu s grande s 
différences d e gain s son t enregistrée s pa r le s scories S 3 e t S 2 respectivement lor s des essai s 
de 2 4 e t 4 8 heures . D e plus , le s scorie s S 2 obtiennen t le s plu s haut s gain s sou s leu r form e 
prélixiviée contrairemen t au x scorie s S 3 qu i obtiennen t le s meilleur s résultat s sou s leu r 
forme non-prélixiviée . D e ce fait , o n peut conclur e qu e l a carbonatation peu t êtr e influencé e 
par l e temps d e prélixiviation de s oxydes métallique s s i la  prélixiviation es t supérieur e à  24 
heures. 
3.4 Cinétiqu e d e l'adsorption d u CO2 en solution pa r les scories FP 
L'étude de s potentiel s d e séquestratio n d u CO 2 par le s hui t résidu s testé s a  relevé qu e le s 
scories F P (S2 ) offren t l e meilleu r potentie l d e séquestration . D e c e fait , i l import e don c 
d'étudier l a cinéfique d'adsorpfio n d u CO2 par ce résidu alcalin afi n d e mieux comprendr e c e 
processus. L e choi x de s scorie s non-prélixiviée s s e justifi e pa r leur s rendement s d e 
séquestrafion d u CO 2 qui son t plu s élevés par rappor t à  celles prélixiviées . Pou r c e faire , le s 
résultats d e l'évolutio n d u pH , de conducfivité e t de l'adsorpfio n d u CO 2 seront présenté s e t 
analysés. 
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Les figures  3.1 0 e t 3.11 illustrent l'évolutio n d u pH et de la conducfivité de s scories F P non-
prélixiviées aprè s 8  heures de carbonatation (voi r le s résultats comple t à  F Armexe VII) . Huit 
mesures de s valeur s d e pH e t conductivité ont  ét é réalisées soi t aprè s :  0; 2.5 ; 5; 10 ; 20; 60; 
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Figure 3.1 0 Évolutio n d u p H de s scorie s F P filtrées  (•) , no n filtrées 
(D) e n fonction d u temps de barbotage au CO2. 
Le pH et l a conductivité son t lié s par les mêmes mécanismes soi t ceu x d e libération de s ion s 
métalliques d e calciu m e t d e magnésiu m dan s l a solufio n pa r le s particule s solide s dè s l e 
début d e l a réaction . Le s baisse s de s valeur s d e p H e t d e conductivit é s'expliquen t pa r l a 
réaction de s ion s métallique s ave c l e CO 2 qu i es t transform é préalablemen t e n acid e 
carbonique e t l a formation de s carbonates . Le s ions e t le s oxydes amphotère s réagissen t pe u 
dans l a solufio n e t d e c e fait , il s ont  pe u d'impac t su r l e p H e t l a conducfivité . C'es t 
seulement aprè s les dix premières minutes qu'on observ e une baisse significative de s valeur s 
de pH et de conductivité . 
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Ce consta t es t e n accord ave c le s résultats obtenu s pa r Hujge n et  al,  (2006 ) e t Bonenfan t et 
al, (2008) . Mêm e s i ces auteur s ont  travaill é ave c de s scorie s ayan t un e granulométri e plu s 
fine (38-16 0 pm) , le s présent s travau x conduisen t à  l a mêm e conclusio n qu'eu x :  le s ion s 
métalliques s e libèren t de s matrice s dè s l e début d u processus d e carbonatatio n soi t entr e l e 
deuxième e t l a dixièm e minute . Selo n ce s auteurs , l a concentratio n d e calciu m augment e 
presque linéairemen t à  l'augmentatio n d u temp s d e réaction , jusqu'à enviro n 1 0 min. Aprè s 
cela, l a concentratio n nivèl e o u diminue . L a sursaturatio n a  e u lie u parc e qu e l e tau x d e 
dépôt d e carbonat e d e calciu m à  parti r d e l a solutio n étai t beaucou p plu s len t qu e l e tau x 
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Figure 3.1 1 Évolutio n d e l a conductivit é de s scorie s F P non -
prélixiviées filtrées  (D ) et no n filtrés  (• ) e n fonctio n du  temp s d e 
barbotage a u CO2. 
Le CO 2 réagi ave c le s hydroxyde s présent s dan s l a solutio n e t form e de s carbonate s e t de s 
bicarbonates. C e résulta t c e confirm e auss i pa r le s figures  3.1 2 e t 3.1 3 qu i illustren t 
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Figure 3.1 2 Évolutio n d u pouvoi r d e séquestratio n du  carbon e de s 
scories F P non-prélixiviée s filtrées  (D) , non-filtrée s (• ) e n fonctio n 
du temps de barbotage au CO2. 
On remarqu e qu e le s quantité s d e CO 2 adsorbés le s plu s élevé s son t attein t aprè s 8  heure s 
soit 7, 4 g  de CO2/100g de scorie s F P mais, c'est entr e l a deuxième e t dixième minut e qu'o n 
observe qu e l a vitess e d e séquestrafio n es t plu s élevé e (figur e 3.13) . Te l qu e expliqu é 
précédemment dan s cett e étude , c e son t le s matrice s qu i offren t le s meilleur s potentiel s d e 
séquestration d u CO2 . A  l a différenc e de s temp s d e séquestratio n d e 2 4 e t 4 8 heures , i l 
semble que le temps de huit heures est trop court pour que le s solutions filtrées  reçoiven t de s 
quanfités suffisante s d'ion s métallique s pour séquestrer l e CO2 à des quantités notables . 
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Figure 3.1 3 L a vitess e d'adsorptio n d u CO 2 e n fonctio n d u temp s 
par les scories FP non-prélixiviées :  filtrés (n) et non filtrés  (•) . 
Synthèse 
Les capacité s d'adsorptio n d u CO 2 ont ét é étudiées pou r hui t résidu s alcalin s soi t le s boue s 
rouges humide s e t sèches , le s scorie s FP , FOP , FAÉ , le s CK D ( 2 types ) e t le s cendre s 
volantes. Le s essai s de carbonatation direct e e t indirecte on t ét é effectués e n cuvée à  un flux 
gazeux d e 1 5 %  d e CO 2 e t 8 5 %  d e N 2 pendan t 4 8 heure s e t ont  permi s d e tire r le s 
conclusions suivantes . 
Les valeur s d e p H de s scorie s e t de s boue s rouge s e t de s CK D son t trè s semblable s soi t 
légèrement au-dessu s d e 7  (prélixiviées e t non-prélixiviées) . Seulemen t le s cendres volante s 
ont atteint des valeurs de pH légèrement e n dessous de 7. En ce qui concerne l a conductivité , 
on peu t firer  le s même s conclusion s qu e l a variafio n d u p H à  l'excepfio n de s CK D qu i 
obtiennent de s valeur s d e conductivit é quatr e foi s supérieure s qu e le s autre s résidus . Cett e 
différence peu t êtr e occasionné e pa r un e meilleur e teneu r de s ion s métallique s e n solutio n 
dans le cas des CKD. 
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Quant au x capacité s de s résidus à  séquestrer l e CO2, trois résidus s e sont démarqué s lor s de s 
deux série s d e test s :  les scorie s HF , FP e t le s CKD. Lor s le s essai s ce s résidus on t obtenu s 
les résultats de séquestration d u CO2 suivants : 
• Essai s de 24 heures : 
Scories HF (6,5 % p/p) > scories FP (5,9 % p/p) > CKD St-Lauren t (4, 7 % p/p). 
• Essai s de 48 heures : 
Scories FP (10,7 % p/p) > scories HF (8,4% p/p) > CKD St-Lauren t >  (7,9 %p/p). 
Les tests sur le pouvoir alcalin des scories ont indiqué que les scories d'aciérie possèden t un e 
capacité de neutralisation plu s élevée que tous les autres résidus. De plus, les scories HF sont 
les plus réactives avec une réserve alcaline de 4,3 moles de HCl/kg de scories . 
Enfin, le s test s d e l a cinétiqu e d'adsorptio n d u CO 2 par le s scorie s F P ont  démontr é qu e l a 
séquestration d u CO 2 s e réalis e plu s intensémen t lor s de s 1 0 première s minute s d e l a 
réaction. 
CHAPITRE 4 
DISCUSSION GÉNÉRAL E 
Le présen t chapitr e a  pou r objecti f d'examine r l e choi x de s procédure s e t le s résultat s 
obtenus dan s l e cadr e d e cett e étude . C e chapitr e compar e égalemen t le s résultat s obtenu s 
lors de s deu x série s d e test s (2 4 e t 4 8 heures ) ave c ceu x obtenu s pa r d'autre s étude s 
semblables. De plus, l'impact enviroimementa l de ce procédé sera analysé e t présenté. 
4.1 Intégratio n de s résultats des deux séries de tests 
Les essai s réalisé s on t montr é qu e l e potentie l d e séquestratio n d u CO 2 pa r le s résidu s 
industriels alcalin s vari e e n fonctio n d e leur s caractéristique s physico-chimique s telle s qu e 
la teneu r e n ion s métallique s tel s qu e Ca^ " ^ e t Mg^* , l e pH , la  granulométri e e t auss i de s 
conditions expérimentale s choisies . L a température, l a pression , l e ratio L/ S e t l a vitesse d e 
brassage jouent u n rôle de premier plan sur les résultats de séquestration d u CO2. 
4.1.1 Comparaiso n de s résultats de pH et de conductivité obtenu s lor s des essai s d e 24 
et 48 heures 
L'observation de s résultat s d e p H e t d e conducfivit é obtenu s lor s de s deu x série s d e test s 
démontre qu e le s différence s d e pH son t trè s semblable s pou r le s Bl , B2 , SI , S3 , et Cl . E n 
fait, le s différence s d e p H varien t entr e 0, 2 à  0, 8 unité s (sau f le s CKD) ; trè s pe u s i o n 
considère qu e l a différence d e temps es t des deux foi s supérieure s entr e l a deuxième séri e de 
tests. Le s CK D manifestemen t conserven t leu r pouvoi r alcali n presqu e inchangeabl e aprè s 
24 heure s d e carbonatation . Seulemen t le s scorie s F P (S2 ) on t subi e baiss e d e p H 
significafive d e 2 à 2,5 unités entre les deux séries d'essais . 
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Ces résultat s démontren t qu e tous ce s résidus alcalin s ont  de s excellente s réserve s alcaline s 
et qu'il s relâchen t se s ions métalliques trè s lentemen t dan s l a solution aqueuse . Ce s résultat s 
sont semblable s à  ceu x obtenu s pa r plusieur s chercheur s (Hujge n et  al.,  2006 ; Bonenfan t 
2008; Huntziger ,2009) . 
Dans l e ca s de s boue s rouges , le s résultat s obtenu s son t e n accor d ave c ceu x obtenu s pa r 
Bonenfant, (2006) . Le s valeur s d e p H e t d e conductivit é son t plu s élevée s pou r le s boue s 
rouges humide s qu e le s boue s rouge s sèche s e t peuvent êtr e expliquée s pa r un e plus grand e 
facilité d e libératio n de s ion s (cation s e t ion s hydroxyles ) de s boue s rouge s humide s 
occasionnée pa r leu r dissolutio n préalabl e dan s l a soud e caustique , comparativemen t au x 
boues rouge s sèche s qu i n'on t pa s subi t c e traitement . Ce s résultat s prouven t qu e l a 
lixiviation, en général, joue un rôle minime su r le pH peu import e le résidu ufilisé. Toutefois , 
selon Bonenfant , (2008) , le s solution s d e boue s rouge s conserven t plu s d'ion s métallique s 
tels que Ca^ "^ , Mg^ "^ , Ap^, Fe'^ '^ . Ce sont ces ions et leur s oxydes respectif s qu i assuren t l e pH 
et le s conductivités élevé s de s résidus ciblés . Les grandes quantité s d'hydroxyd e d e sodiu m 
libérées dan s le s lixiviat s de s boues rouge s peuven t égalemen t êtr e responsable s de s valeur s 
élevées de pH e t de conductivité qu i ont été mesurées après 24 et 48 heures de lixiviation. E n 
effet, le s grande s quantité s d e solution s d'hydroxyd e d e sodiu m on t de s alcalinité s e t 
conductivités électriques élevées . 
Hujgen et  al,  (2006 ) on t démontr é qu e le s ion s métalliqu e s e libèren t de s matrice s de s l e 
début d u processu s d e carbonatatio n soi t entr e l e deuxièm e e t l a dixièm e minute . L e CO 2 
réagi ave c le s hydroxyde s présent s dan s l a solutio n e t form e de s carbonate s e t de s 
bicarbonates. 
Les bou s rouge s humide s no n -  prélixiviées , filtrées  e t no n filtrées  s e démarquen t pa r de s 
valeurs de pH e t de conductivit é légèremen t inférieure s pa r rappor t au x boue s rouges sèche s 
et le s scories . E n revanche , selo n Bonenfant , (2008) , l a présenc e d e grande s quantité s 
d'aluminium dan s le s lixiviat s de s boues rouge s e t des scorie s FA É es t suscepfibl e d'êtr e e n 
partie responsable de s valeurs élevées de conducfivité d e ces trois solutions . 
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Quant à  l'évolution d e l a conductivité, le s valeurs obtenues lor s des deux série s de tests son t 
très semblables , ca r le s mécanisme s qu i régissen t l a libératio n de s ion s métallique s son t 
semblables. 
Liu et  al,  (2003 ) ont  démontr é qu e l e p H de s boue s rouge s augment e ave c l e temp s d u 
stockage. L e Ca^ ^ es t plu s facilemen t échangeabl e dan s de s boue s fraîche s qu e dan s le s 
vieilles boues . Ce s demière s son t dominée s pa r le s échange s d e Na^ . L'aluminiu m conten u 
dans le s boue s rouge s es t précipit é d e l a solutio n sou s form e d e dawsonit e NaAlC03(OH) 2 
(Nikraz et al, 2007) . 
Les cendre s volante s mêm e s i elle s on t de s valeur s initiale s d e p H plu s ba s qu e le s autre s 
résidus soi t d e 8,8 6 à  8,95 , démontren t de s capacité s d e carbonatatio n intéressante s s i o n 
tient compte d e leur faibl e teneu r de CaO. D'ailleurs , selo n Soon g et  al, (2006) , i l n'est pa s 
utile d'avoir u n p H très bas , car les carbonates se forment à  un pH éga l ou supérieur à  7,8. 
De ce fait, on peut conclure que : 
• i l n'est peut-êtr e pas utile d'augmenter l e temps d'adsorption d u CO2 au-delà de 24 
heures, car les valeurs de pH et de conductivités varient très peu ; 
• le s résidus alcalins ont des mécanismes de carbonatation e t des pouvoirs tampons trè s 
semblables; 
il existe un lien direct entre la variation du pH et de la conducfivité ; 
• c e sont le s ions métalliques tels que Ca "^ ^ Mg *,  Na"^ qui déterminent e n grande partie 
l'évolution d u pH et de la conductivité. 
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4.1.2 L'impac t du  pouvoir alcalin e t de la cinétique de l'adsorption du  CO2 sur la 
séquestration d u CO2 
Il est intéressan t d e noter que l e pouvoir tampon de s résidus s e manifeste à  des intervalle s de 
pH différent s :  entre 1 0 à  8  pou r le s scories , 8  à  6  pou r le s CK D e t 6  à  4  pou r le s boue s 
rouges. Ces résultats son t en accord avec ceux obtenu s par Bonenfant et  al, (2008) , Huijge n 
et Comans , (2006 ) e t Baciocch i et  al,  (2009) . Ce s pouvoir s tampon s important s son t du s 
probablement a u fai t qu e le s silicate s ont  partiellemen t réag i dan s ce s gamme s d e pH . 
(Baciocchi et  al, 2009) . 
Selon Bonenfant , (2006) , l a réserv e alcalin e augment e ave c l e pourcentag e massiqu e e n 
oxydes métalliques, plus particulièrement de s oxydes métalliques basiques tels que l e CaO et 
le Mg O :  scories F P >  scorie s S B >  scorie s FA É >  boue s rouge s humide s >  boue s rouge s 
sèches. 
Bonenfant et  al,  (2008) , Huijgen e t Comans (2006 ) e t Baciocch i et  al,  (2009 ) ont  étudi é le 
rapport entr e l e pouvoi r alcali n e t l a lixiviatio n de s métau x pa r ce s résidus . Le s test s d e 
lixiviation mené s pa r Baciocch i e t Bonenfan t ont  confirm é qu e l a quantit é de s ion s Ca^ ^ 
dans les scories es t plus basse à des pH > 8 en raison de la formation d e calcite . 
Selon Hujge n et  al,  (2005 ) le s scorie s à  des pH varian t entr e 5, 1 à  3, 5 libèren t le s ion s d e 
calcium qu i formen t de s silicate s e t des bicarbonates . Quan t au x CKD , leu r pouvoi r tampo n 
élevé empêch e l a formatio n d e bicarbonates . Pou r obteni r l a formatio n d e ce s demières , i l 
faut ajoute r davantag e d'acide chlorhydriqu e e t augmenter l e temps de réaction au-delà de 24 
heures. 
Lorsque l e p H attein t un e valeu r inférieur e à  pK2 = 10, 3 d u systèm e carbonates , Féquilibr e 
se déplac e dan s l e sen s favorisan t l a consommafion de s ion s bicarbonate s CO3" " et l e dépô t 
de l a calcit e (CaCOs ) jusqu' à l'atteint e d'un e limit e qu i dépen d d e l a teneu r d e Ca"" " en 
solution. Selo n Bonenfant , (2008) , cette situatio n défini t égalemen t l a capacit é d'adsorptio n 
de CO2. 
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Le M g s e mobilis e e n mêm e temp s qu e l e Ca^ " ^ mais se s composé s son t plu s soluble s qu e 
ceux d u calcium. Le s concentrafions d e Ca^* sont en moyenne 1 0 fois plu s élevées qu e cell e 
du M g aprè s 6  heure s d e lixiviatio n e t cett e libératio n d e cation s (C a ^  et M g )  s e fai t e n 
parallèle ave c l'augmentatio n d u p H e t d e l a conductivit é d e l a solutio n (Bonenfan t et  al, 
2006). 
Les résultat s de s deux série s de tests (24 et 48 heures) su r le s capacités d'adsorptio n d u CO2 
par ce s résidu s ont  démontré s qu'i l es t possibl e d e séquestre r l e CO 2 à  parti r d e résidu s e t 
sous-produits industriel s alcalin s (voi r tableau 4.1) . Les matrices d e ces matériaux semblé s à 
posséder un e grand e capacit é d e libératio n de s cation s e t de s ion s hydroxyle s capable s d e 
réagir avec l e CO2 Le s cendres volantes on t enregistré le s plus faibles résultat s d'adsorptio n 
du CO 2 (1,5 %  p/p) e t ce à  cause des faible s teneur s e n calcium e t magnésium ( < de 1 0 %). 
Pourtant, le s capacités théoriques d'un e tonn e de cendres volante s contenan t 4, 1 %  de chaux 
peuvent séquestre r 32, 2 k g d e C02/tonn e d e cendre s volante s (Montes-Hemande z et  al, 
2009). Quan t au x CKD , leur s capacité s théorique s d e séquestratio n d u CO 2 dan s de s 
conditions d'expérimentatio n ambiante s son t d e l'ordr e d e 11 5 kg/tonn e d e résid u 
(Huntzinger et  al, 2009) . 
Lors l a carbonatation de s CK D e t des cendres volante s l'ettringit e es t transform é e n calcite , 
en quart z e t e n gypse . Aucu n résid u n'attein t le s capacité s théorique s d e séquestrafio n d u 
CO2 mêm e aprè s 4 8 heure s d e carbonatation . Ce s résultat s s'expliquen t pa r l a formatio n 
d'une couch e d e carbonate su r le s particules qu i colmat e le s pores e t de ce fait , l a libérafio n 
des ion s métallique s d e C a e t M g dan s l a solufio n es t compromis e (Bonenfan t et  al,  2008 ; 
Hujgen et  al, 2006) . 
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Tableau 4.1 Réserves alcalines et potentiel de séquestration des résidus alcalins 
Type de résid u 
Boues rouges 
humides (Bl ) 
Boues rouges 
sèches (B2 ) 
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Selon lizuka , (2004 ) mêm e s i le s calcul s thermodynamique s indiquen t qu'i l es t 
théoriquement possibl e d e convertir plu s de 67 % du calcium conten u dan s le s déchets de 
ciment en carbonate de calcium, le taux de conversion pratique est largement déterminé e par 
les facteur s cinétique s d e l a réactio n e t l e degré d e l a carbonatatio n es t limit é à  quelque s 
millimètres d'épaisseur sur la surface des particules. 
La formation de s silicate s es t un autr e facteu r qu i baiss e l a libération de s ion s métallique s 
dans la solution aqueuse. Ces résultats indiquent que les chutes de pH et de conductivité sont 
plus élevées dans la solution de scories FP en solution que celles observée dan s la solution 
des scories FAÉ, des boues rouges humides et sèches, des CKD et des cendres volantes. 
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Toutes le s autre s étude s d e séquestratio n d u CO 2 ont utilis é soi t de s température s e t de s 
pressions élevées, soit des granulométries beaucoup plus petites soit tous ces facteurs réuni s 
ensemble (voir tableau 4.2). 












































































































































1) Hujgen et  al. (2005), 2) Eloneva et al. (2008), 3) Baciochi el al, (2009), 4) Bonenfant et  al (2008) , 5) 
Khaitan, (2003), 6) Huntzinger, (2009), 7) Montez-Hemandez , (2009). A=atmospherique, I=industrielle. 
Les résultats obtenus par ces études démontrent que dans les cas des scories d'aciéries e t des 
poussières d e fou r de s cimenteries , l'oxyd e d e calciu m es t l'oxyd e métalliqu e qu i leu r 
confère leu r potentiel de séquestration du CO2. 
Dans le cas des boues rouges, à part le calcium qui joue un rôle significafif dan s le potentiel 
de séquestration d u CO2, le sodium, qui est libéré en quantité prédominante, peut également 
jouer un rôle dans la séquestration du CO2 (Bonenfant et  al, 2006) . 
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Il es t importan t d e note r qu e seule s le s scorie s F P on t doubl é leu r capacit é d'adsorptio n d u 
CO2 lors des essais de 48 heures par rapport aux essais de 24 heures. 
Selon l a littérature , l a taille de s particule s d e scorie s exerc e l'effe t l e plu s significati f su r l a 
réaction; plu s l a taill e de s particule s es t petite , plu s l a réactio n ave c l e CO 2 es t élevée . L a 
température e t l a ration L/ S élevée s jouent égalemen t u n rôle importan t su r l a dissolution d e 
silicates (Baciocchi et  al, 2009) . 
En conclusion, i l exist e u n lie n direc t entr e l e pouvoir alcali n e t la  capacité d e séquestratio n 
du CO 2 pa r le s résidu s alcalins . Plu s l e pouvoi r alcali n es t élevé , plu s l a capacit é d e 
séquestration d u CO2 par ces résidus est élevée. 
4.2 L'impac t environnementa l d e la séquestration du  CO2 
Les résidu s alcalin s étudié s s e caractérisen t pa r de s p H trè s élevé s grâc e à  leur s teneur s 
élevés d'ion s métalliques . Aucu n d e ce s résidus n e dépassai t le s norme s environnementale s 
traitant le s métaux lourd s tels que le chrome, le molybdène, le mercure, l e plomb etc. 
Bonenfant et  al,  (2006) , Huijge n et  al,  (2005 ) e t Huntzinge r et  al,  (2009 ) ont  démontr é 
qu'aucun élémen t dangereu x n e se libère lor s de la lixivitaion de s résidus alcalins carbonate s 
tels que le s scories , le s boues rouge s e t le s poussières d e four s d e cimenteries . Le s élément s 
les plu s lixivié s son t l e calcium e t l e sodium présent s dan s le s lixiviat s de s boue s rouge s e t 
des scories . L'aluminiu m es t égalemen t libér é e n grande s quantité s dan s ce s solufion s 
(Bonenfant e/a/. , 2006) . 
En c e qu i concem e l e tau x d e libérafio n de s élément s réactif s de s scorie s FA É d e 
granulométrie 0,6 3 -  1,2 5 mm , l a concentration d e Ca^ "" est e n moyenn e 1 0 fois plu s élevé e 
que cell e d u Mg^ " ^ et attein t u n maximu m aprè s 6  h  d e lixiviatio n (Bonenfan t et  al,  2006) . 
Les autres métaux étudiés ne sont présents qu'en petite s quantités , à l'état d e trace ou absents 
des lixiviats (Proctor et  al, 2000) . 
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Quant au x cendre s volantes , aucun e libératio n d e substance s toxique s métallique s n' a ét é 
observée après 1 8 heures de lixiviafion selo n Montes-Hemandez et  al., (2009) . La lixiviatio n 
Cr'^ '^  n'est pa s influencée pa r le processus de la carbonatation, san s doute, à cause de la faibl e 
solubilité de Cr^ ^ (Baciocchi et  al, 2009) . À ce stade de l'étude , la  carbonatation de s résidus 
alcalins n e représenterai t pa s d e dange r su r l a qualit é d e l'ea u e t d u sol . Quan t au x autre s 
composés dangereu x émi s dans l'atmosphèr e tel s que l e SO2, lesNOx, le s fluomres  (gazeus e 
et particulaire), les dioxines etc i l n'existe pas de données significatives su r la question. 
4.3 Séquestratio n minéral e du CO2 pa r les résidus industriel s alcalins : perspective s 
de l'application d e la technologie à  l'échèle industriell e 
Les résultat s expérimentau x d e l a séquestration minéral e d u CO 2 indiquent qu'i l es t possibl e 
d'abaisser le s émission s d e c e ga z pa r le s troi s industrie s concemées . Toutefois , i l fau t 
analyser ce s résultat s dan s un e perspectiv e d e développemen t durabl e afi n d e mieu x 
comprendre l'impac t d e cett e technologi e su r l'environnement , l'économie , le s insfitution s 
politiques et la société. 
Le tablea u 4. 3 es t l a suit e d u tablea u d e l a pag e deu x d u présen t travai l e t i l illustr e le s 
émissions d u CO 2 par le s troi s industries , le s rendements d e l a séquestratio n minéral e e t le s 
calculs de s réductions de s émission s d u CO2 si cette technologie serai t appliqué e à  l'échell e 
industrielle. Dan s l e tablea u 4.3 , le s réduction s calculée s de s émission s d u CO 2 pa r l a 
séquestration minéral e de s résidu s alcalin s de s troi s industrie s son t asse z modeste s s i o n 
considère qu e le s émission s d e c e ga z émise s pa r le s activité s humaine s s'élèven t à  3 8 G t 
(GIEC, 2007) . Toutefois , s i o n considèr e qu e le s troi s industrie s émetten t 1 6 %  de s 
émissions totale s de s acfivité s industrielles , le s réduction s de s émission s d u CO 2 proposé s 
par cette technologie semblen t non-négligeables . 
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Tableau 4.3 Résumé des émissions par les trois industries et les baisses respectives de leurs 
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L'implantation d e cett e technologi e à  l'échell e industriell e demand e un e étud e économiqu e 
approfondie. Pou r c e faire , i l fau t tou t d'abor d détermine r le s paramètres optimum s d e cett e 
technologie tel s que l a durée d e l a séquestration , l a pression e t la  granulométri e à  utiliser . I l 
faut, entr e autres , teni r compt e d e l'intervall e d e production , de s quantités , d u typ e d e 
transport (contin u o u discontinu ) e t d u temp s d e séjou r dan s le s usine s de s résidu s alcalin s 
produits pa r le s troi s industries . L e choi x d e ce s paramètre s influencer a directemen t l e 
rendement d e l a séquestratio n d u CO 2 Or , d e no s jours , l'implantatio n d'un e nouvell e 
technologie n e dépen d pa s seulemen t d e so n efficacit é économique . Plusieur s d'autre s 
aspects rentren t e n lign e d e compte . E n fait , i l fau t utilise r un e approch e systémiqu e (4R -
VD :  Réduire; Réutiliser ; Réparer ; Récupérer ; Valoriser ; Disposer ) s i o n veu t teni r compt e 
de toute s le s interacfion s e t le s impact s qu'un e tell e décisio n peu t engendrer . L a figur e 4. 1 
illustre le s interaction s entr e le s quatr e pilier s d u développemen t durabl e pa r rappor t au x 
réductions des émissions du CO2 par les trois industries étudiées . 
La figure  4. 1 montr e qu e l e développemen t durabl e e n généra l dépen d d e l a quantit é e t su r 
tout d e l a qualit é de s interaction s entr e le s quatr e piliers . D e c e fait , l'implantatio n d e l a 
technologie d e l a séquestratio n minéral e d u CO 2 n e dépen d pa s qu e d e l'efficacit é 
économique mais aussi des lois émises par les institutions politiques . 
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Figure 4.1 Développement durable et séquestration du CO2. 
D'une manièr e plus simple, on peut dire que les institutions politiques on t le pouvoir e t la 
responsabihté d'exiger par les entreprises de limiter leurs émissions du CO2 voir à supprimer 
ces demières à la source. Même si le processus de la séquestration minéral e du CO2 est un 
phénomène nature l exothermique , i l faudrai t ufilise r d'autre s source s d'énergi e afi n d e 
l'accélérer et par voie de conséquence augmenter le rendement de la séquesfi-ation du CO2. I l 
est préférable de remplacer les combustibles fossiles par des énergies moins polluantes telles 
que l'énergie nucléaire et l'énergie élecfrique et/ou solaire. 
La société peut jouer son rôle de piher en demandant aux pouvoh-s politiques d'émettre des 
lois qui exigent aux entreprises de respecter l'environnement e t d'améliorer l a qualité de vie 
de la société. Dans le même ordre d'idées, l a société peut exercer un e pression important e 
sur les entreprises en utilisant leur pouvoir d'achat comme moyen de pression. 
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Les résultat s obtenu s lor s d e cett e étud e ont  démontr é qu e l'impac t su r l'environnemen t es t 
positif su r tou t a u nivea u d e l a qualit é d e l'ea u e t d u sol . D'autre s étude s son t nécessaire s 
pour étudie r l'effe t de s autre s composant s gazeu x su r l'environnemen t e t l a sant é humaine . 
Le fai t d'utilise r le s résidus e t les sous-produit s industriel s alcalin s afi n d e séquestre r l e CO2 
et l a revalorisation d e ces derniers dans plusieurs nouveaux domaine s pourrai t provoque r de s 
changements négatif s a u nivau x d e l'économi e (changemen t d e prix , augmentatio n d e l a 
concurrence entr e le s entreprises ) e t d e l a sociét é (changemen t d e l a qualit é d e vie) . D e c e 
fait, i l import e qu e tou s le s acteur s représentan t le s quatre pilier s d u développemen t durabl e 
travaillent e n étroit e collaboratio n pou r qu e cett e technologi e soi t viabl e e t e n tota l respec t 
avec l'environnement . 
CONCLUSIONS 
La présente étude avai t pour objecti f d e déterminer le s résidus et le s sous-produits industriel s 
alcalins offrant le s meilleurs potenfiels d e séquestration d u CO2. 
Pour c e faire , troi s type s d e scories (HF, FP, FAÉ) de s aciéries , deux type s d e boues rouge s 
(humides e t sèches ) de s aluminerie s e t deu x type s d e résidu s de s cimenterie s (CK D e t 
cendres volantes ) ont  ét é testé s e n cuvée . Afi n d e mieu x évalue r leur s potentiel s d e 
séquestration d u CO2 , des série s d e test s d e 2 4 e t 4 8 heure s on t ét é réalisés . Le s condition s 
opératoires étaien t le s suivantes: température =  20-22°C, pression atmosphérique , ratio S/L = 
10 kg/kg, vitesse de brassage = 200 rpm, granulométrie industrielle , eau déminéralisée . 
Les résultat s obtenu s lor s le s essai s d e 2 4 heures on t démontr é qu e troi s résidu s alcalin s s e 
sont démarqués pa r leurs hauts potentiels de séquestration d u CO2 : 
• le s scories HF :  65 kg de C02/t de scories; 
• le s scories FP :  59 kg de C02/t de scories; 
• le s poussières de fours de cimenteries (CKD) :  47 kg de C02/t de CKD. 
En revanche , le s résultat s obtenu s lor s le s essais d e 48 heure s ont  démontr é qu e le s même s 
résidus alcalin s permettaien t d'obtiermen t d e meilleur s résultat s d e séquestratio n d u CO2 , 
mais cette fois ci , ce sont le s scories FP qui se trouvent en tête : 
• le s scories FP :  107 kg de C02/t de scories; 
• le s scories HF :  84 kg de C02/t de scories; 
• le s poussières de fours d e cimenteries (CKD) :  79 kg de C02/t de CKD. 
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Ces résultat s s'expliquen t pa r de s teneur s plu s élevée s d'oxyde s métallique s tel s qu e le s 
CaO, MgO , AI2O3 , Cr203 , Ti02 , FeO , Mn O Si02 , dan s ce s troi s résidu s pa r rappor t au x 
autres résidu s testés . Ce s oxyde s e t leur s hydroxyde s respecfif s réagissen t ave c l e CO 2 
dissout dan s l'ea u e t formen t de s bicarbonate s thermodynamiquemen t stables . 
Théoriquement, l a teneu r élevé e e n ion s métallique s s e tradui t pa r u n potentie l d e 
séquestration d e CO 2 élevé . Toutefois , l a différenc e d e résultat s d e séquestratio n entr e le s 
scories lor s de s deu x essai s a  démontré qu e mêm e s i le s mécanisme s d e carbonatatio n son t 
semblables pour tous le s types de résidus alcalins , l a nature e t l a mod e de fabricatio n d e ces 
derniers influencen t sensiblemen t leur s potentiel s d e séquestration . C e consta t es t valabl e 
aussi bie n pou r le s résidu s prélixivié s e t non-prélixiviés . D'ailleurs , le s test s su r l a 
carbonatation de s résidu s filtrés  (prélixivié s e t non-prélixiviés ) on t indiqu é qu e le s résidu s 
alcalins libèren t facilemen t leur s ion s métallique s dan s l a solufio n aqueus e e t qu e le s 
capacités d e séquestratio n d u CO 2 de ce s dernière s son t intéressantes . Toutefois , c e son t le s 
résidus non-prélixivié s e t non-filtré s qu i on t enregistré s le s meilleur s résultat s d e 
séquestration. 
Les autres objectif s d e ce travai l consistaien t à  étudier l'évolutio n d e pH, de l a conductivité , 
et du pouvoir alcalin de s résidus testés. 
Premièrement, le s valeurs de pH des scories, des boues rouges e t des CKD, obtenues après l a 
carbonatation, son t trè s semblable s soi t légèremen t au-dessu s d e 7 . Seulemen t le s cendre s 
volantes ont  atteint des valeurs de pH légèrement e n dessous de 7. 
Deuxièmement, le s test s su r l e pouvoi r alcali n de s scorie s ont  indiqu é qu e le s scorie s 
d'aciérie possèden t un e capacité d e neutralisation plu s élevée qu e tous le s autres résidus . D e 
plus, le s scories H F son t le s plus réactives avec  une réserve alcalin e de 4,3 moles de HCl/k g 
de scories . L a réserv e alcalin e augment e ave c l e pourcentag e massiqu e e n oxyde s 
métalliques, plu s particulièremen t de s oxyde s métallique s basique s tel s qu e l e Ca O e t l e 
MgO: scorie s F P >  scorie s S B >  scorie s FA É >  boue s rouge s humide s >  boue s rouge s 
sèches. 
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Troisièmement, le s tests de la cinétique d'adsorption d u CO2 par le s scories FP ont démontr é 
que l a séquestratio n d u CO 2 se réalise plu s intensémen t lor s de s 1 0 premières minute s d e la 
réacfion. C e résulta t s'expliqu e pa r l e fai t qu e l a formation d'un e couch e d e carbonate su r l a 
surface de s particule s de s résidu s empêch e l a libératio n dan s l a solufio n aqueus e de s ion s 
métalliques ayan t pou r conséquence l a baisse du taux de carbonatation . 
Enfin, l'augmentatio n pa r deux d e la durée de carbonatation (d e 24 à 48 heures) ne se tradui t 
pas par des doublement s de s potentiels d e séquestrafion d u CO 2 par le s résidus alcalin s pou r 
les raisons mentionnés ci-dessus . 
Perspectives 
Cette étud e s'inscri t dan s l'optiqu e d e développe r u n procéd é simpl e e t économiqu e d e 
séquestration d u CO 2 pa r de s résidu s e t sous-produit s industriel s alcalins . D e c e fait , 
plusieurs perspective s son t identifiée s suite  au x résultat s obtenu s pa r cett e étude . E n voic i 
quelques unes : 
• élargi r l'étud e su r la séquestrafion d u CO2 avec d'autres résidu s industriel s tels les boues 
de désencrage de s papeteries , le s résidus d e constmctions e t d e démolitions , le s déchet s 
municipaux, le s déchet s d e l'industri e de s plastiques , le s déchet s de s hôpitau x etc . 
Plusieurs étude s indiquen t qu e ces résidus son t riche s e n oxyde s métallique s e t peuven t 
être utilisés éventuellement à  la séquestration du CO2. 
• puisqu e le s source s d'ea u douce s son t e n diminutio n constant e a u nivea u planétaire , i l 
serait intéressan t à  envisage r l a réalisatio n d e cett e mêm e étud e ave c d e l'ea u d e mer . 
Cette perspectiv e pren d un e importanc e particulièr e s i o n considèr e qu e plusieur s pay s 
de Moye n Orient , o ù son t déj à installée s plusieur s aluminerie s e t cimenteries , ont  trè s 
peu de sources d'eau douce ; 
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• réalise r de s essai s pilotes e n colonnes afi n d e vérifie r l e transfer t d e ce s résultat s dan s 
des conditions expérimentales semblables à celles industrielles; 
• effectue r un e étude économique afin de savoir si ce procédé est économiquement viable; 
• effectue r un e étud e d e cycl e d e vi e afi n d e déterminer , entr e autres , l'impac t 
environnemental de ce procédé. 
ANNEXES 
ANNEXE I 
SCHÉMA DE FABRICATION DE L'ALUMINIUM 
Bau.xite ^ 
CaO • 
NaOH * • 
;• 
/ 
Raw Material s 
1 
Digestion 




































Solids Liquo r 
Solids Disposa i 
^ Wate r 
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Figure Al.l Procéd é Bayer. 
Tiré de Hind e/a/., (1999). 
ANNEXE II 
SCHÉMA DE FABRICATION DE L'ACIER 
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Figure A2.1 Procédé de fabrication de l'acier. 
Tiré de Arcelor Méditerranée 
tli(ip://www.arcelormediteiTanee coin/decouverte/fabrication/schema.htm). 
ANNEXE III 
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Figure A3.1 Procédé de fabrication du ciment. 
Tiré du Groupe Cimpor. (http://www.asment.co.ma/vis.htm) 
ANNEXE IV 
RÉSULTATS COMPLETS DES ESSAIS DE 48 HEURES EN CUVEE 
Tests de COT (Carbon organiqu e total), du pH et de la conductivité. 
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RÉSULTATS COMPLETS DES ESSAIS DE 24 HEURES EN CUVÉE 
Tests de COT (Carbone organique total), de pH et de la conductivité. 
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RÉSULTATS DES TITRAGES DES RÉSIDUS ALCALINS 













































































































































































































































































































































































































































































































































































































Cendres volantes de s cimenterie s 
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Résultats de l'étude de la cinétique de l'adsorption du CO2 par les scories FP non-






























































































MONTAGE DES ESSAIS EN CUVEE 
Figure A8.1 Phot o du montage des essais en cuvée. 
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